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Jvadas

Anglis yra vienas labiausiai paplitusiy cheminiy elementy. Gamtoje nattiraliai aptinkami trys
anglies izotopai. Du i jy yra stabiliis, o treiasis, radioanglis (}*C), yra radioaktyvus, kurio puséjimo
trukmé yra 5730 + 40 mety [1]. Stabilieji anglies izotopai, *?C ir $3C, atitinkamai sudaro mazdaug
98,9 % ir 1,1 %, 0 *C — apie 10'° % visos aplinkoje esanios anglies. Natiiraliai radioanglis susidaro
Zemés atmosferoje kosminei spinduliuotei saveikaujant su atmosfera sudaran¢iomis dujomis. Dideli
antropogeninés radioanglies kiekiai susidaré XX a. viduryje vykusiy atmosferiniy branduoliniy
ginkly bandymy metu — radioanglies koncentracija atmosferoje padvigubéjo [2], [3]. Nuo 1963 m.,
pasira§ius moratoriumg dél branduoliniy ginkly bandymy nutraukimo (angl. Treaty Banning Nuclear
Weapon Tests in the Atmosphere, in Outer Space and Under Water), pagrindiniu antropogeninés
radioanglies $altiniu tapo branduolinés energetikos objektai.

Anglis yra vienas pagrindiniy organinius junginius sudaranciy elementy. Susidariusi
radioanglis *CO; pavidalu dalyvauja globaliame anglies cikle. Fotosintezés metu *C, patekusi i
maisto granding ir pereidama visus mitybos lygmenis, kaupiasi tiek gyvuosiuose organizmuose, tiek
ju irimo produktuose. Dél Sios priezasties radioanglj galima panaudoti kaip zZymenj radionuklidy
sklaidos, kaupimosi ir dinaminiy procesy ekosistemose tyrimams.

14C koncentracijos skirtumai tarp vandens ekosistemos objekty bei atmosferos (atitinkangios
fonine !C koncentracija) vadinami rezervuaro efektu (angl. Reservoir Effect, RE) [4], [5].
Rezervuaro efektas iSreiSkiamas rezervuaro amziumi (angl. Reservoir Age, RA), kuris gali kisti laikui
bégant [6]. RA laikinés variacijos yra susijusios su anglies ciklo kaita vandens ekosistemoje
(organinés bei neorganingés anglies importu/eksportu, anglies fiksacija, organinés anglies degradacija,
CO2 mainais tarp atmosferos ir vandens). Tokiems laikiniams poky¢iams jtakos gali turéti klimato
kaita bei jvairGs hidrologiniai poky¢iai [6]-[8], vyke tiek dél naturaliy priezasCiy, tiek dél
antropogeninés veiklos poveikio. D¢l to, rezervuaro efekto tyrimai gali padéti jvertinti iSoriniy
faktoriy poveikio hidrologinei sistemai mastus.

Dazniausiai branduoliniai objektai yra statomi $alia upiy ar jury kranty, kur sedimentacija yra
sutrikdoma vandens sroviy. Tai labai komplikuoja radionuklidy pasiskirstymo vandens ekosistemose
tyrimus. Ignalinos atominé elektriné (Ignalinos AE, IAE) yra retas atvejis, kai auSinimui buvo
naudojamas ezero vanduo su pakankamai léta vandens apykaita. Dél to, DriikSiy ezeras yra ypatinga

sistema radionuklidy sklaidos bei kaupimosi vandens telkiniuose analizei.

Sio darbo tikslas — eksperimentiniu tyrimu jvertinti branduolinio objekto (Ignalinos atominés

elektrinés) tar§g 1*C Driiksiy eZero ekosistemoje.



Darbo uzdaviniai:

1. Atlikti *C koncentracijos matavimus Driiksiy ezero dugno nuosédy skirtingose organinése
frakcijose bei skirtingy rasiy zuvy bandiniuose.

2. Nustatyti rezervuaro amziaus kaitg eZero ekosistemoje prie$ Ignalinos AE eksploatacija,
skirtingais IAE eksploatacijos etapais bei sustabdzius elektrinés veikla.

3. Pagal radioanglies koncentracijos laikine kaita Driiksiy eZero ekosistemoje jvertinti tar$os *4C

mastus bei poveikj anglies ciklui.



1. Literatiiros apZvalga

1.1 Anglies paplitimas gamtoje

Anglis yra vienas svarbiausiy cheminiy elementy, batiny gyvybei. Zeméje anglis
pasiskirs¢iusi tarp trijy rezervuary: atmosferos, sausumos biosferos bei vandenyny. Tarp jy nuolat
vyksta anglies jud¢jimas, kuris vadinamas anglies ciklu. Rezervuarai ir anglies judé¢jimo schema

pavaizduota 1.1 pav.
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1.1 pav. Globalus anglies ciklas. Stac¢iakampiuose nurodyti anglies kiekiai atitinkamuose
rezervuaruose (Gt anglies). Ant rodykliy nurodyti anglies, judancios tarp rezervuary, srautai (Gt
anglies per metus). DOC — istirpusi organiné anglis. Adaptuota pagal [9]

I§ visy trijy rezervuary maziausias yra Zemés atmosfera, kurioje sukaupta apie 750 Gt anglies.
Cia anglis daugiausiai aptinkama CO; pavidalu, maZesni kiekiai — anglies monoksido (CO) ar metano
(CH4) pavidalu. Kitas rezervuaras, kurj bty galima isskirti, yra sausumos biosfera, kurig sudaro
sausuma (dirva) ir joje gyvenantys gyvunai bei augalija.

DidZiausias anglies rezervuaras — tai vandenynai. Juose sukaupta daugiau nei 38 Tt anglies.
Hidrosferoje anglis aptinkama organiniy medziagy sudétyje, neorganiniy jony (HCOz,, COz3)
pavidalu, CHs bei CO formoje. Vandenynuose yra 60 karty daugiau CO2 negu Zemés atmosferoje
[10].



Tarp Siy sausumos ir vandens sistemy nuolat vyksta anglies mainai. Anglies dioksidas i$
atmosferos tirpsta vandenyje. Be to, pavirSiniuose vandens sluoksniuose nuolat vyksta CO2
fiksavimas (vykstant fotosintezei), taip pat istirpusios organinés anglies (angl. Dissolved Organic
Carbon, DOC) bei suspenduotos organinés anglies (angl. Particulate Organic Carbon, POC)
gamyba. Jeigu vandens sistemoje dalinis CO slégis yra didesnis nei atmosferoje, tai tada vandenyje
esantis CO: difunduoja j atmosfera. Kai vandens sistemoje dalinis CO slégis tampa mazesnis uz
atmosferinj dalinj slégj, tuomet anglies dioksidas i§ atmosferos pereina j vanden;.

Vandens augalai fiksuoja dalj $ios anglies, kuri, peréjusi maisto grandine, patenka j gyviinus.
Galiausiai, vykstant dekompozicijai, dalis jos atsiduria dugno nuosédose. Organiniams junginiams,
esantiems dugno nuosédose ir vandens stulpelyje, yrant susidaro DIC (angl. dissolved inorganic
carbon, istirpusi neorganiné anglis), DOC, 0 esant anaerobinémis saglygomis — metanas.

Nuo pramonés perversmo pradzios (mazdaug nuo 1800 m.) iki Siy dieny dél Zmogaus
vykdytos veiklos j atmosferg patenkancios anglies (CO> pavidalu) kiekis iSaugo nuo 340 Gt iki 420
Gt [11]. Didziausia dalis anglies j atmosferg pateko dél iskastinio kuro deginimo. Apie 165 Gt Sios
anglies liko atmosferoje, dél ko CO: koncentracija atmosferoje padidé¢jo nuo 280 ppm (pries

pramonés perversma) iki 400 ppm [11], [12]. Likusi dalis pasiskirsté visame anglies apykaitos cikle.

1.2 Radioanglis (**C)

Natiiraliai gamtoje aptinkami trys anglies izotopai. Du i§ jy, 12C bei 13C, yra stabilis, kurie
atitinkamai sudaro 98,9 % ir 1,1 % visoje Zeméje esancios anglies. Treéiasis, radioanglis (**C), yra
nestabilus ir sudaro mazdaug apie 1,2 - 10" % aplinkoje esanéios anglies. Sio izotopo puséjimo
trukmé yra 5730 + 40 mety [1]. Daugiausia natiiralios '*C susidaro kosminei spinduliuotei

saveikaujant su Zemés atmosferoje esandiais atomais vykstant reakcijai:
N + In - 14C + IH (1.2.1)

Taip pat radioanglis gali susidaryti 1.1 lentel¢je pateikty reakcijy metu, kuriy vyksmo
tikimybé yra proporcinga Siluminiy neutrony sgveikos skerspjiviui ir taikinio daleliy tankiui.
Susidariusi **C oksiduojama j 1*CO; ir tokiu pavidalu dalyvauja globaliame anglies cikle.

Kadangi **C yra radioaktyvus izotopas, jo aplinkoje nuolat mazéja — beta radioaktyviojo
skilimo metu (1.2.2) radioanglis (**C) virsta azotu (}*N). Dél $ios priezasties radioanglies jvairiuose

rezervuaruose turéty vis mazeti, taciau jos nuolat papildoma i$ atmosferos — taip nusistovi



pusiausvyra. Todel *C/*?C santykis atmosferoje ir kituose rezervuaruose islieka vienodas [13]. *C

beta skilimo reakcija:

BCo>UN+B+V (1.2.2)

1.1 lentelé. *C gamybos reakcijos dél $iluminiy neutrony [14], [15]

B Natiiralus taikinio elemento Siluminiy neutrony saveikos
Reakcija .
paplitimas, % skerspjuvis, b
MN(n, p)**C 99,6 1,82
70(n, ) '*C 0,038 0,24
Bem,y)te 11 0,9-10%
15N(n, d)**C 0,366 2,5-107
1%0(n, He)*cC 99,8 5,0-10%

Organizmui mirus, radioanglies apykaita tarp jo ir aplinkos sutrinka, t. y. **C i§ aplinkos
nebepatenka ir jos kiekis organizme palaipsniui maz¢ja. Tiriamajame bandinyje nustacius likusios

14C ir 2C izotopy santykj galima nustatyti, kada organizmas mireé.
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1.2 pav. Radioanglies koncentracijos foninéje vietoveje Lietuvoje (VaiksSteniai, VKST), Salia
Ignalinos atomingés elektrinés (IAE) ir Siauriniame pusrutulyje (Bomb 13 NH1) laikiné

priklausomybé. Adaptuota pagal [16]
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Siuo metu atmosferoje, taip pat ir zmoguje, esan¢ios radioanglies savitasis aktyvumas yra apie
230 Bq/kg C . Jeigu laikysime, kad statistinj Zzmogy sudaro 16 kg anglies [17], tuomet 14C aktyvumas
zmoguje buty 4000 Bq. Radioanglis yra beta spinduolis, kuris spinduliuoja silpng beta spinduliuote
(maksimali energija 156 keV). Dél to, radiologiniu poziiiriu, *C skleidziama spinduliuoté didelés
grésmeés zmogui nekelia — 4000 Bq atitikty 12 pSv per metus efekting doze¢ Zzmogui [15]. Palyginimui,
Lietuvoje zmogus natiiraliai patiria apie 3,4 mSv ap$vitos doze¢ per metus [18]; t. y. daugiau nei dviem
eilémis didesn¢ doze.

Kita vertus, galimas ir antropogeninés radioanglies susidarymas. Mazdaug 220 PBq
radioanglies buvo pagaminta XX a. viduryje vykusiy branduoliniy ginkly bandymy atmosferoje metu
(1.2 pav.) [2], [14]. Beveik visi neutronai, atsirade dél branduoliniy sprogimy, saveikavo su N
atomais ir tai nulémé pakankamai efektyvig radioanglies gamyba [19]. *C savitasis aktyvumas
Siaurés pusrutulyje (kur ir vyko dauguma atominiy ginkly bandymy) pasieké apie 450 Bg/kg C ir
mazdaug du kartus vir$ijo naturalig radioanglies koncentracijg [3]. Pietiniame pusrutulyje buvo
stebimas 65 proc. *C koncentracijos padidéjimas lyginant su natiiralia [20]. Po 1963 m. pasirasyto
moratoriumo, draudziancio branduoliniy ginkly bandymus atmosferoje, kosmingje erdvéje ir po
vandeniu (angl. Treaty Banning Nuclear Weapon Tests in the Atmosphere, in Outer Space and Under
Water) [21], dél natiiralaus anglies apykaitos ciklo *C koncentracija atmosferoje pradéjo mazéti.
2018 mety duomenimis radioanglies aktyvumas jau yra sumazéjes iki ~235 Bg/kg C, taciau, lyginant
su buvusiu iki 1950 m., yra mazdaug 4 % didesnis [16].

Radioanglis taip pat susidaro branduoliniuose objektuose, tik jos j aplinkg patenka
pakankamai nedideli kiekiai, lyginant su susidariusia [15]. Pla¢iau apie *4C i§leidimus i§ branduoliniy
objekty 1.3 skyriuje.

14C koncentracijai aplinkoje jtakos turi ir iskastinio kuro deginimas: po pramonés perversmo
i atmosferg patekes *C nuskurdintas anglies dioksidas (iskastinis kuras yra daug karty senesnis nei
14C puséjimo trukmé) praskiedé aplinkoje buvusig radioanglj. Dél to, laikotarpiu nuo 1850 m. iKi
1950 m., radioanglies koncentracija atmosferoje buvo sumazéjusi keliais procentais [22], [23]. Sis
reiSkinys vadinamas Suess efektu [1], kuris buvo nustelbtas branduoliniy ginkly bandymy.

1946 metais Willard F. Libby pasitlé nauja organiniy medZziagy datavimo metodika
pasinaudojant *C izotopu [24]. I§ pradziy radioanglies kiekiai buvo nustatomi pasinaudojant
scintiliatoriniais detektoriais, registruojant beta daleles. Sis metodas turi keletg trikumy. Pakankamai
tiksliam amziaus nustatymui, bandinyje turi bati bent 1 g anglies, dél to, kai kurie archeologiniai
radiniai gali biiti per mazi, kad pavykty sékmingai i¥matuoti 1*C koncentracija juose. Taip pat, jeigu
bandinys yra labai senas (jame yra labai mazai radioanglies), matavimai gali uztrukti keleta dieny ar

net iki savaités [25].



XX amziaus antroje pus¢je sukurta ir nuolat tobulinama greitintuvo masiy spektrometrija
(angl. accelerator mass spectrometry, AMS) issprendé kelias problemas, susijusias su **C nustatymu
registruojant beta skilimus. Siuo metodu *“C kiekio nustatymui tiriamajame bandinyje pakanka, kad
jame bty apie 1 mg anglies [26]. Sutrumpéjo ir matavimo trukmé — patikimai nustatyti radioanglies
koncentracija méginyje galima trumpiau negu per valandg. Taip pat bandinio paruo$imas AMS
analizei yra paprastesnis nei matavimams beta spektrometriniu metodu [27].

Radioanglies datavimo metodas yra patikimas jei laikomasi tokiy prielaidy [27]: pastovus
kosminés spinduliuotés intensyvumas, radioanglies koncentracija nepriklauso nuo geografinés
padéties, jos aukscio virs jiiros lygio. Taciau realybéje néra labai tiksliai iSlaikoma nei viena minéta
prielaida. Pavyzdziui, *C susidarymas atmosferoje néra pastovus, o gali kisti priklausomai nuo
Saulés aktyvumo ar Zemés magnetinio dipolinio momento fluktuacijy [28]. Dél $ios prieZasties,
bandinio kalendorinis amzius yra nustatomas pagal kalibracines kreives (pavyzdziui, IntCall3 ar
Marinel3 [29]).

1.3 Radioanglis branduoliniuose objektuose

Po 1963 m. pasiraSyto moratoriumo, draudziandio atmosferinius branduolinio ginklo
bandymus, didziausiu antropogeninés radioanglies Saltiniu tapo branduolinés energetikos objektai.
Naturaliai ir branduoliniuose objektuose susidarancios radioanglies kiekiy palyginimas pateiktas 1.3

pav.
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1.3 pav. Naturaliai ir branduoliniuose objektuose susidariusios radioanglies kiekiai 1995-1997

metais. Adaptuota pagal [15]



Radioanglis gali susidaryti visy tipy branduoliniuose reaktoriuose bei panaudoto branduolinio
kuro perdirbimo gamyklose. Daugiausia 1*C, susidariusios branduoliniuose reaktoriuose, pasigamina,
kai branduoliy dalijimosi reakcijos metu atsirade $iluminiai neutronai sgveikauja su N, 'O bei 3C
izotopais [14], [30]. N yra branduoliniame kure, neutrony létiklyje ir §ilumnesyje (kaip pagrindinés
priemai$os), 1’0 izotopo yra oksido kure, taip pat $ilumnesyje bei neutrony létiklyje, o 13C — grafite,
kuris RBMK tipo reaktoriuje atlicka neutrony létiklio funkcijg [30].

I aplinka iSleidziamos radioanglies kiekis ir pavidalas priklauso nuo reaktoriaus tipo.
Reaktoriuje pagaminta C gali biti isleista j aplinka dujinéje formoje ar Zymiai maZesniais kiekiais
vandenyje iStirpusioje neorganingje formoje. Tokios formos anglj vartoja fitoplanktonas ir moliuskai
[31]. I§ branduoliniy objekty j atmosferg patekusj *CO2 jsisavina augalai ir, tokiu biidu, *C gali
patekti | maisto granding. Kita vertus, angliavandeniliai, pavyzdziui, metanas, tiesiogiai negali biiti
suvartojami augaly. Kad galéty patekti j mitybos grandine, *CHa turi biiti oksiduotas j **CO; [15].

Taip pat radioanglis gali pasilikti reaktoriuje ir buti iSlaisvinta tik atliekant reaktoriaus
iSmontavimo darbus (pvz., *C, esanti RBMK reaktoriy grafito klojinyje). Literatiiroje pateikiami

skirtingy reaktoriy tipy iSmetamos radioanglies kiekiai nurodyti 1.2 lentel¢je.

1.2 lentelé. Radioanglies iSmetimy j aplinkg lygiai i§ jvairiy tipy reaktoriy [32]

Reaktoriaus tipas 14C igleidimai j aplinka, TBq/GWa
PWR 0,24
BWR 0,51
RBMK 1,3
HWR 1,6

Lengvojo vandens reaktoriai: verdancio vandens reaktorius (angl. Boiling Water Reactor,
BWR) ir suslégto vandens reaktorius (angl. Pressurized Water Reactor, PWR). Sio tipo
reaktoriuose daugiausia **C pagaminama *’0(n, o) **C reakcijos metu d¢l §ilumnesyje (vandenyje)
esan¢io 10O izotopo [33]. Dél BWR reaktoriy konstrukcijos ypatumy, apie 95 proc. radioanglies is siy
reaktoriy j atmosferg patenka *CO. formoje, 0 5 proc. — angliavandeniliy pavidalu [34]. PWR tipo
reaktoriuose atvirkiciai — didzioji **C dalis j atmosfera patenka 4CH, ir *C,Hs pavidalu [34]. I3
lengvojo vandens tipo reaktoriy maziau nei 5 proc. radioanglies ] aplinkg patenka kartu su
skystosiomis atliekomis ar sukaupiama jony mainy dervose [35].

Suslégto sunkiojo vandens reaktorius (angl. pressurized heavy water reactor, HWR),
pavyzdziui, CANDU (angl. CANada Deuterium Uranium). CANDU reaktoriuose '*C gaminasi
Siluminiams neutronams saveikaujant su N priemaiSomis, esandiomis izoliacinése dujose ir

reaktoriaus konstrukcijose, bei su 'O izotopu, esan¢iu neutrony létiklyje — sunkiajame vandenyje.
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Daugiau nei 90 procenty Visos i§ $iy reaktoriy isleidziamos radioanglies j aplinka patenka *CO;
pavidalu [36], [37].

Verdancio vandens kanaliniai reaktoriai (rus. Peakmop boavuioit Mownocmu Kananvhoiil,
RBMK) buvo eksploatuojami Ignalinos AE. RBMK tipo reaktoriuose mazdaug 90 % radioanglies
susidaro neutrony létiklyje — grafito klojinyje, taciau j aplinka patenka tik labai maza dalis $ios *C.
Daugiausiai j atmosferg radioanglies isleidziama #CO, pavidalu [38], [39]. Taip pat nedideli
radioanglies kiekiai gali biiti i§leidziami | DriikSiy eZerg kartu su iSleidziamais i§ IAE vandenimis.
Placiau apie IAE ir RBMK 1.4 skyriuje.

Panaudoto branduolinio kuro (PBK) perdirbimo gamyklos (pavyzdziui, Tokai (Japonija) ar
Sellafield (Didzioji Britanija) [40]-[42]) taip pat j aplinka i§leidzia **C. J. Koarashi ir kt. nustaté, kad
Tokai branduolinio kuro perdirbimo gamyklos radioanglies iSmetimai j aplinka pasiskirsto taip: ~97
procentai visos isleidziamos radioanglies yra 1*CO; formoje, o likusi — angliavandeniliy formos [40].
Atlikus 1*C koncentracijos matavimus Sellafield PBK perdirbimo gamyklos apylinkése bei Airijos
jiiros biotoje, nustatyta, kad i§ PBK perdirbimo gamyklos i§leidziama *C (neorganinés formos)
jsisavina juriné biota [41], [42].

Yra publikuota keletas tyrimy apie radioanglies iSleidimg skystoje formoje i§ atominiy
elektriniy su PWR tipo reaktoriais. Keturiy atskiry tyrimy metu nustatyta, kad 4C koncentracija
vandens telkiniuose aplink tirtas atomines elektrines Cekijoje, Pranciizijoje bei Kinijoje yra $iek tiek
padidéjusi, taciau vis tiek yra labai artima foninei radioanglies koncentracijai [43]-[46]. Tai reiksty,

kad j vandens telkinius patenka labai mazi *C kiekiai, kurie iskart prasiskiedZia.

1.4 Ignalinos atominé elektriné

1979 metais buvo pradéta Ignalinos atominés elektrinés (IAE, Ignalinos AE) pirmojo ir
antrojo bloky statyba. 1983 m. gruodzio 31 d. buvo paleistas pirmasis energetinis blokas, o0 1987 m.
rugpjucio 31 d. — antrasis. Pirmojo bloko veikla buvo sustabdyta 2004 mety pabaigoje, 0 antrojo —
2009 mety pabaigoje. IAE auSinimui buvo naudojamas Druksiy ezero vanduo. Ignalinos atominés
elektrinés schema pavaizduota 1.4 pav.

Ignalinos AE buvo eksploatuojami du, tuo metu galingiausi pasaulyje, RBMK-1500
(kanalinio tipo Siluminiy neutrony vandens-grafito) reaktoriai, kuriy vieno bloko siluminé galia 4800
MW, o elektriné — 1500 MW [47]. Po 1986 metais jvykusios avarijos Cernobylio AE RBMK-1500
reaktoriy galia buvo sumazinta ir juos eksploatuoti buvo leidziama ne didesne kaip 4200 MW

Silumine galia.
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1.4 pav. Ignalinos AE schema [47]

Ignalinos AE reaktoriai buvo verdanéio vandens tipo (BWR). Reaktoriy ausinan¢iam
vandeniui tekant per aktyvigja zona jis yra uzvirinamas ir i$ dalies paverciamas garu. Kiekviena
branduolinio kuro rinklé yra patalpinta j atskirg kuro kanalg. RBMK-1500 tipo reaktoriuose tokiy
kuro kanaly yra 1661 [48]. RBMK reaktoriaus neutroninéms savybéms pagerinti naudojamas
greituosius neutronus létinantis ir Mmazai jy sugeriantis grafitas. IS viso, abiejuose reaktoriuose yra
apie 3400 tony grafito [48]. Siekiant sumazinti grafito oksidacija ir pagerinti $ilumos perdavimg nuo
grafito j technologinius kanalus reaktoriaus ertmé pripildyta helio ir azoto misiniu [47].

Radioanglies gamyba, migracijos keliai ir kaupimasis Ignalinos atominé -elektrinéje
schematiskai pavaizduoti 1.5 pav. RBMK reaktoriuose radioanglies gamyba vyksta [38]:

e Silumnesyje,

e valdymo ir apsauginiy strypy kanaly auSinimo sistemoje,
e azoto-helio misinyje, esan¢iame reaktoriaus ertmeéje,

e kuro kanaluose,

e necutrony létiklyje — grafito klojinyje.

Radioanglies patekimg j pagrindinio reaktoriaus ausinimo kontiiro vandenj ($ilumnesj) gali
nulemti [30]: Silumg isskirian¢iy elementy apvalkaly hermetiSkumo praradimas, reaktoriaus
aktyviosios zonos metaliniy komponenty korozija bei tiesioginé *C gamyba Silumnesyje.
Radioanglis i Silumnesio gali patekti j aplinkg trimis biidais: dél **C sulaikymo struktiiriniuose
atominés elektrinés komponentuose; Silumnesiui nutekant j kanalizacijos sistema, atsiradus
pagrindinio ausinimo kontiiro nesandarumui; $ilumnesio cheminio valymo metu, pasinaudojant jony

mainy dervomis ir perlitu. Kadangi Ignalinos AE reaktoriy SilumneSis yra nuolat valomas ir
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gryninamas, H*COs; jonai yra adsorbuojami jony mainy dervose ir ten sukoncentruojami.
Panaudotos jony mainy dervos yra cementuojamos ir saugomos trumpaamziy kietyjy radioaktyviyjy
atlieky saugykloje [30].

RBMK tipo reaktoriaus konstrukcija su vienu ausinimo kontiiru nulemia tai, kad radioanglis

per védinimo kaminus j aplinkg yra iSleidziama visu reaktoriaus eksploatacijos metu.

14C gamyba Ignalinos AE
Aktyvacija Vandeng Reaktoriaus
— kuro rzgtlzrt\;?ii]js komponenty —
aktyvacija
slementuose ausinimo kontlre Ktyvac]
!
¥ ¥
Pagrindinis
reaktoriaus ‘ Reaktoriaus Reaktoriaus
g ausinimo komponentai dujy konturas il
kontlras (RAK)
14C tardos RAK vandens Dujy valymo Emisijos
Ealtiniai valymo sistema sistema >
v v L v
Panaudotos Perlitas, . llgaamzés
jonu mainy garinimo Garinimo atliekos:
dervos koncentrato koncentratas || grafitas ir kitos
nuosedos
Radioaktyviosios atliekos

1.5 pav. Radioanglies gamyba Ignalinos atominéje elektrinéje. Adaptuota pagal [30]

Ignalinos atominéje elektrinéje ir jos apylinkése buvo vykdoma poveikio aplinkai
kompleksinio monitoringo programa, siekiant jvertinti *4C ir kity antropogeniniy radionuklidy sklaida
ir akumuliacijg IAE apylinkése bei jy lemiamas papildomas aps§vitos dozes gyventojams. Prof. J.
Mazeika nustaté, kad Ignalinos AE eksploatacijos metu 2002-2006 metais radioanglies koncentracija
DIC (istirpusi neorganiné anglis) formoje lyginant su fonine vietove padidéjo apie 30 procenty [30].
Sio tyrimo metu patvirtinta, kad didZioji dalis radioanglies j aplinka pateko dujinéje bisenoje (**CO),

0 tik labai maza dalis radioanglies kartu su iSleidZiamais i§ IAE vandenimis pateko j DrikSiy eZera.
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Vélesniy tyrimy, kuriy metu buvo tiriama *C koncentracijos aplink IAE auganéiy medziy
rievése, metu nustatyta ~5 proc. didesné 1*C koncentracija nei foninéje vietovéje (1.6 pav.) [16]. Nuo
1993 mety buvo vykdomos IAE saugos gerinimo programos, vykdomi tam tikry reaktoriy
komponenty patobulinimai bei jgyvendinamos naujos saugos procediiros. Anks¢iau minéto tyrimo
autoriai nustaté, kad 1998-2003 keisty reaktoriaus technologiniy kuro kanaly skaicius koreliuoja su
padidéjusia radioanglies koncentracija medziy rievése [16]. Dél to galima spresti, jog techniniai
reaktoriy aptarnavimo darbai bei veikla, susijusi su panaudoto branduolinio kuro tvarkymu, gali turéti

jtakos *C i3leidimams j aplinka.
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1.6 pav. Ignalinos AE apylinkése ir foninéje vietoveje (VaikSteniai) radioanglies koncentracijos

medziy rievése laikiné priklausomybé. Adaptuota pagal [16]

2019 m. publikuoto tyrimo metu buvo nustatyta, jog padidéjusi radioanglies koncentracija
IAE apylinkése auganciy medziy rievése gerai koreliuoja su véjo kryptimi ir atstumu nuo Ignalinos
AE [49]. Taip pat jvertinta, kad Ignalinos atominés elektrinés veikimo periodu (1983-2009) apylinkiy
gyventojai vidutiniskai galéjo gauti apie 0,6 USv per metus apsvitos doze dél *C. Tagiau tokia dozé
yra nezymi palyginus su zmogaus gaunama metine doze (apie 3,4 mSv per metus [18]).

Per visg IAE eksploatacijos laikotarpj *C tarsa (su i§ AE isleistais vandenimis) nevirsijo 3,3 -

10%° B per metus (pagal Lietuvos aplinkos apsaugos normatyvinj dokumentg LAND 42-2007 [50]).
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1.5 Rezervuaro efektas

Radioanglies metodu galima nustatyti jvairiy medziagy, kilusiy i§ Zemyniniy, juriniy ar
gélavandeniy anglies rezervuary, amziy [51]. Laikoma, kad *C/*2C santykis sausumos augaluose,
kurie atlieka fotosinteze, bei sausumos Zolédziuose (antrasis mitybos lygmuo) yra toks pat, kaip ir
atmosferoje.

Kaip jau buvo minéta ankséiau, 1*C koncentracija vandens telkiniy objektuose gali skirtis nuo
esancios atmosferoje ar sausumos biosferoje. Sis reiskinys yra vadinamas rezervuaro efektu (angl.
Reservoir Effect, RE) arba radioanglies rezervuaro efektu (angl. Radiocarbon Reservoir Effect, RRE)
[4], [5]. Dél sios priezasties, atlikus rezervuaro efekto paveikty bandiniy radioanglies datavima, gali
bati nustatyta, kad jie yra Zymiai senesni negu yra i§ tikryjy. Rezervuaro efektas gali pasendinti ir
sausumos organizmus, kurie vartoja maistines medziagas i§ vandens telkiniy. D¢l to, rezervuaro
efektas gali sukelti problemy nustatant radiniy (pavyzdziui, kauly, puody nuograndy ir t. t.) i§ senovés
gyvenvie€iy, kurios buvo jsikiirusios salia vandens telkiniy, amziy. Rezervuaro efektas isreiskiamas
rezervuaro amziumi, Kuris apibadinamas kaip bandinio i§ vandens telkinio, kurio rezervuaro amzius

bus nustatomas, ir bandinio i§ sausumos amziy pagal **C skirtumas [52]:

R=1Cy— 4Cg (1.5.1)
pMCg
R = -] 5.
8033 :1n MG, (1.5.2)

¢ia R — rezervuaro amzius metais, 1*Cv — bandinio i§ vandens telkinio radioanglies amzius, 14Cs —
bandinio i§ sausumos radioanglies amzius, pMCg ir pMC,, atitinkamai pMC vertés bandinyje i$
sausumos ir 1§ vandens telkinio.

Skiriami du rezervuaro efektai: jurinis (angl. Marine Reservoir Effect, MRE) ir gélavandenis
(angl. Freshwater Reservoir Effect, FRE). Laikoma, kad jiirinis RE visuose pasaulio pavir§iniuose
vandenynuose yra vienodas ir yra lygus mazdaug 400 mety [5].

Gélavandenis RE yra Siek tiek sudétingesnis — kiekvienoje sistemoje gali biiti skirtingas [53],
o ir toje pacioje vandens ekosistemoje sistemoje gali buti uzregistruotos RE laikinés variacijos,
siekiancios kelis tukstan¢ius mety [6]. Vienas i§ pagrindiniy veiksniy, galin¢iy nulemti rezervuaro
efekta gélavandenéje sistemoje yra kietojo vandens efektas (angl. hardwater effect). IStirpusi
neorganiné anglis (DIC) yra vandeninés sistemos mitybos grandinés pagrindas, nes DIC jsisavina
vandens augalai (fitoplanktonas, makrofitai ir kiti vandenyje gyvenantys organizmai, vykdantys
fotosintezg). DIC sudaro vandenyje iStirpe karbonatai, bikarbonatai ir CO,. Kietojo vandens efekto

poveikis priklauso nuo ezero baseino pavirsiaus uolieny sudéties.
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Reaguojant vandeniui ir CO; susidaro anglies ragstis, kuri tirpina ,,senus® karbonatus (visai

neturinéius arba turin¢ius labai mazai C):

CaCO; + H,0 + CO, & Ca?* + 2HCO; (1.5.3)

Kiekvienam ,,jaunam® anglies atomui i§ CO2 tenka vienas ,,senas“ i§ CaCOs, kurie abu patenka |
vandens telkinj. Dél kietojo vandens efekto didziausias rezervuaro amzius gali bati lygus vienam
radioanglies skilimo pusperiodziui — 5730 mety. Realybéje, net ir labai kietame vandenyje, rezervuaro
amzius yra mazesnis dél CO2 mainy su atmosfera [54].

Rezervuaro efekta taip pat nulemia ,,senos* DIC patekimas j gélavandeng sistemg kartu su
gruntiniais vandenimis, su CO i§ tirpstan¢iy ledyny bei ugnikalniy bei dél senos organikos irimo
[54]. Be to, vandens telkiniy rezervuaro amziy gali padidinti senos DOC (i$tirpusi organiné anglis)
patekimas ] telkinj i§ durpyny ar dirvos [6]. Veikiant UV spinduliuotei DOC gali suirti j CO2, be to,
nedidelés masés organiniai junginiai (iki 1000 Da) gali kauptis augaluose bei gyvuosiuose
organizmuose [55], [56].

Be anglies importo ir dugno karbonaty irimo, rezervuaro amziui jtakg daro paciame eZere
vykstancios fotosintezés intensyvumas, veikiantis CO2 mainus tarp vandens sistemos ir atmosferos.
Gélavandeniai telkiniai gali biti autotrofiniai arba heterotrofiniai. Autotrofinése sistemose CO2
fiksacija virSija CO2 gamyba, t. y. fotosintezés intensyvumas virSija organikos irimo, karbonaty
tirpimo ir kity procesy metu susidariusio CO2 mastus. Tokiuose ezeruose istirpusio anglies dioksido
koncentracija mazesné nei atmosferoje (dél intensyvios CO> fiksacijos), tai reiskia, kad CO2 i8
atmosferos patenka j vandens ekosistema [57]. Gilesniuose vandens sluoksniuose *C/*?C santykis
gali buti mazesnis dél sunkiojo vandens efekto, senos organikos irimo, todél paviriniai vandens
sluoksniai gali biiti pasendinami anglimi i§ Zemesniyjy sluoksniy maiSantis vandeniui telkinyje.
Heterotrofinése sistemose CO: fiksacija maziau intensyvi nei CO2> gamyba. Tai reiskia, kad dél
atnesStinés organikos irimo dalinis susidariusio CO> slégis yra didesnis nei atmosferoje, todél ezere
esantis CO> difunduoja j atmosfera [58].

Atmosferos ir vandens telkinio CO2 mainams daro jtaka [59]: temperatiira, véjo greitis, eZero
trofiSkumas (maistiniy medziagy kiekis, lemiantis fotosintezés intensyvuma), kiek laiko per metus
ezeras yra pasidenges ledu, hidrologiniai pokyciai, lemiantys vandens telkinyje pasikeitimo trukme
(angl. residence time), organinés ir neorganinés anglies importa.

Ivairiose vandens telkinio vietose rezervuaro amzius gali biti skirtingas ir skirtumai gali siekti
net iki 19000 mety [8]. Rezervuaro amzius eZero centre yra mazesnis nei prie kranty — centre

atmosferos-ezero vandens riba yra didesné (didesnis sgveikos pavirSiaus plotas) [8], taip pat i$ intaky

16



(pvz., upiy) ar dugniniy $altiniy j vandens telkinj gali patekti ,,senesnés* DIC, kuri sumazina *C
koncentracijg toje telkinio vietoje.

Rezervuaro amzius gali kisti laikui bégant. Tokiems laikiniams pokyciams jtakos gali turéti
jvairts hidrologiniai poky¢iai, klimato kaita, pakite CO2 mainai su atmosfera, aplink telkinj esan¢ios
augalijos pokyciai, radioanglies koncentracijos atmosferoje kitimas [7], [8]. Dél Sios priezasties,
rezervuaro amziaus kaitos tyrimai gali biiti naudingi norint atkurti praeities jvykius (tiek nattiralius,
tiek susijusius su antropogeninés veiklos pokyciais), dariusius jtaka vandens ekosistemai bei vieno

pagrindinio elemento — C ciklui.

1.6 Anglis ezero dugno nuosédose

Pagrindiniai anglies Saltiniai dugno nuosédose yra sausumos augalai bei fiksuojamas
atmosferinis CO> [52], [59]. Anglis dugno nuosédose gali biiti organinés arba neorganinés kilmés.
Tiek organiné, tiek neorganiné anglis gali buti alochtoninés (atnestinés) arba autochtoninés (vietinés)
kilmés. Autochtoniné organika yra kilusi i§ ezere ar aplink ezera auganc¢iy augaly (fitoplanktono,
makrofity ir t.t.), kurie fiksuoja vandenyje istirpusig neorganineg anglj (DIC), ir i§ eZere gyvenanciy
organizmy. D¢l to, $iy autochtoniniy Saltiniy izotopiné sudétis atspindi vartojamos anglies izotoping
sudéti. Neorganiné anglis dugno nuosédose yra sukaupta karbonaty pavidalu.

DidZiausig dugno nuosédy organikos dalj sudaro huminés medziagos (angl. humic
substances) [60], kurias sudaro didelés molekulinés masés junginiai ir kurios dalyvauja jvairiuose
geocheminiuose procesuose ezery dugno nuosédose [61].

Humines medziagas galima isskirti j:

1. huming (angl. humin, HM);
2. humines ragstis (angl. humic acid, HA);

Bakterijos bei jvairlis mikroorganizmai nuolat ardo ir perdirba ezere nusédancias organines
medziagas. Sioms frakcijoms daro jtaka nuolat vykstantys procesai:

e dideliy organiniy molekuliy dekompozicija | mazesnius junginius (pvz., |
karboksirtigstis, CO. ar bikarbonatus), daugéjant poliniy ir jonizuojamy funkciniy
grupiy;

e mazesnés molekulinés masés junginiy jungimasis j maziau reaguojanciy dariniy
strukttirg [62].

Nustatyta, kad kuo senesnés huminés medziagos, tuo jos daugiau savo struktiroje turi kondensuoty

aromatiniy ziedy [61].
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Humines riigStis sudaro didelés sferinés molekulés, kurias sudarancios heterogeninés dalys
yra tarpusavyje susijungusios skirtingais kovalentiniais rySiais [61]. Netirpios riigStiniuose, bet tirpios
Sarminiuose tirpaluose huminés riigstys savo strukttiroje turi ir hidrofiliniy, ir hidrofobiniy grupiy
[63]. Dél Sios priezasties huminés riigstys gali prisijungti organinius junginius ir neorganinius jonus
[63], [64]. I8 dugno nuosédy huminés rigstys yra iSskiriamos pasitelkiant ekstrakcijg Sarmu. HA
sudétyje esancios ir deguonies turin¢ios funkcinés grupés yra jonizuojamos terpéje, kurios pH >13,
todél Zymiai padidéja jy tirpumas vandeniniuose tirpaluose [62].

Huminas yra nei Sarminiuose, nei ragStiniuose tirpaluose netirpi frakcija [62]. HM
sudarancios molekulés neturi jonizuojamy funkciniy grupiy arba Sios grup€s yra mineraly apsaugotos
nuo Sarmo poveikio. Dél didelés molekulinés masés ir molekuliy dydzio huminas yra léciausiai

reaguojanti j pokycius ekosistemoje ir pati nemobiliausia frakcija.

1.7 DriukSiy eZeras

Druksiai yra didziausias ezeras Lietuvoje ir Ignalinos atominés elektrinés eksploatavimo
periodu buvo naudojamas IAE pirmojo bei antrojo energetiniy bloky ausinimui. EZeras turi 11 intaky,
o0 i§ ezero vanduo iSteka vienintele upe — Prorva [65]. | eZera taip pat patenka apvalytos buitinés
nuotekos i§ Ignalinos AE ir Visagino miesto bei neapvalytos lietaus nuotekos, surenkamos IAE
teritorijoje [66]. Bendrasis eZero pavirsiaus plotas — 49 km?, bendrasis vandens tiiris yra apie 369 -
10% m3. Pietiné ezero dalis yra sekliausia, o Siaurinei, centrinei ir vakarinei ezero dalims badingi
didesni gyliai. Driiksiy ezerui budinga pakankamai léta vandens apykaita [65].

Ignalinos AE eksploatacijos periodu DriikS§iy vandens lygis ir kiekis, reikalingas AE
au$inimui, buvo palaikomas eZero iStakose esandios hidroelektrings §liuzy-reguliatoriy. Si
hidroelektriné buvo pastatyta 1953 m., o nuo 1981 mety ji buvo naudojama tik atitinkamam vandens
lygiui palaikyti. Vieno energetinio bloko au$inimui sunaudojama apie 80 m®/s ezero vandens, dviejy
bloky — 135 m%s ziema ir 160 m%s vasara [67]. | ezera i§ AE ausinimo jrenginiy isleidziamas
pasildytas vanduo pakélé ezero temperatiirg vidutiniskai 3-4 °C (1.7 pav.) [65]. Dél Sios priezasties
tam tikra eZero dalis Ziema neuz$aldavo. Siltuoju mety periodu (geguzés — rugpjii¢io mén.) garavimas

i§ ezero padidéjo vidutiniSkai 49 procentais [65].

18



1 —— vidutine temperatdra liepos men.
35 —8— AukSiiausia mety ismatuota termperatdra ‘I!g " "
! J I|' \
W Ay
A TAE statyba J b ;
o (1954) R Y,
m \ | L "
> " F
: P A AN
= Y, Vel L LA M ey
£ RNy, vy
— 20
15 4
10 : T T T
1945 1955 1965 1975 1935 1995

1.7 pav. Driksiy ezero vandens pavirSiaus temperatiiros iki ir po IAE pastatymo. Duomenys i$
[65]

Kartu su nuotekomis i§ Visagino nuoteky valymo jrenginiy j eZerg patenka ir maistinés
medziagos — azotas ir fosforas. Kai Ignalinos AE veiké maksimaliu pajégumu (iki 1991 m.), kasmet
1 ezerg patekdavo iki 1 000 tony organinés anglies, iki 700 tony azoto (N) ir iki 50 tony fosforo (P)
junginiy [65]. Véliau Visagino miesto ir Ignalinos AE tikinés-buitinés kanalizacijos nuoteky valymo
jrenginiai buvo rekonstruoti taip, kad buty uztikrintas nuoteky valymas nuo azoto ir fosforo junginiy.
Iki valymo jrenginiy, eksploatuojamy nuo 1979 m., rekonstrukcijos azoto bei fosforo junginiai is
nuoteky nebuvo valomi [68]. Sie jrenginiai dar karta buvo atnaujinti 2010 m., todél vélesniais metais
pastebimas Zymus iSmetamy azoto ir fosforo junginiy koncentracijy sumazéjimas.

Tiek padidéjusi temperatiira, tiek papildomy maistiniy medZiagy patekimas paskatino Driiksiy
ez. eutrofikacijg. Ezeras 1§ mezotrofinio (su vidutiniu maistiniy medziagy kiekiu ir vidutine biologine
produkcija) tapo eutrofiniu (su dideliu maistiniy medziagy kiekiu ir didele biologine produkcija) [65].
Sie veiksniai nulémé pokyéius ezero zuvy populiacijose. Prie§ pradedant Ignalinos AE eksploatacija
ezere buvo aptinkama 23-26 zuvy riisiy, 0 eksploatacijos metu tik 14. Sustabdzius IAE veiklg ezere
aptinkama iki 20 zuvy rasiy [69].

Apibendrinant galima teigti, kad Ignalinos atominés elektrinés eksploatavimo laikotarpiu
poky¢ius ezero ekosistemoje nulémé (1.8 pav.):

e ezero vandens maseés Sildymas del IAE Siluminés tarSos;
e i§ Visagino nuoteky valymo jrenginiy ] ezera patenkancios maistinés
medziagos — azotas ir fosforas;

e terSalai, | ezerg patenkantys kartu su Visagino pavirSinémis nuotekomis.
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Druksiy ez.

Smalva

1$1urbimas

isleidimas

Ric¢anka

Ienalinos AE

Visaginas K
UBN

Visagino m. BNVI n
Apyvardé

1.8 pav. Ausinimo vandens ir buitiniy nuoteky iSleidimo j Driksiy eZerg schema [68]

PN — pavirsinés nuotekos, GPNN - gamybiniy ir pavirSiniy nuoteky nuotakynas, UBN - itkiné
buitiné kanalizacija (komunalinés nuotekos), PBKS - panaudoto branduolinio kuro saugykla, BNV]

— buitiniy nuoteky valymo jrenginiai

Nutraukus dirbtinj Druksiy ezero Sildyma bei uztikrinus i ezerg iSleidZziamy buitiniy nuoteky
valyma, tikimasi, kad DriiksSiy ezere, kuris IAE reikméms buvo naudojamas kaip auSintuvas,
palaipsniui bus atstatyta pirminé ekosistema ir eZeras gri§ 1 buiseng, buvusig prie§ Ignalinos AE

eksploatacija [68].
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2. Tyrimo metodika

2.1 Bandiniy paruoSimas

EZero dugno nuosédy kolonélés buvo paimtos i§ DrukSiy eZero Siaurinés dalies
bendradarbiaujant kartu su Gamtos tyrimy centro Branduolinés geofizikos ir radioekologijos
laboratorijos mokslininkais (2.1 pav.). Po paémimo dugno nuosédy kolonélés buvo padalintos j 1 cm

storio sluoksnius, kurie buvo liofilizuoti (dZiovinti Saltyje).

Finland

L. Sventas ;"

o

Belarus
Visaginas

Poland

. ',’ d
Ukraine 2 oz 4km ’

2.1 pav. Dugno nuosédy kolonéliy émimo vieta: 55°38'49,04" Siaurés platumos, 26°35'6,63"
ryty ilgumos, INPP — Ignalinos AE

Prie§ radioanglies matavimus dugno nuosédy bandiniuose, juos bitina chemiskai paruosti —
pasalinti dugno nuosédose esanCig neorganing anglj (karbonaty pavidalu) bei iSskirti atskiras
frakcijas. Cheminio paruo§imo metodika buvo pasirinkta pagal F. Brock publikacija [70], i$skiriant
humino (HM) ir huminiy rugs¢iy (HA) frakcijas.

I§ pradziy pasveriama po mazdaug 300 mg kiekvieno sluoksnio medziagos j 15 ml talpos
centrifuginius mégintuvélius. Tada atlieckama ragstis-Sarmas-ragstis (angl. acid-base-acid, ABA)
paruo$imo procediira (Visi etapai vyksta 75 °C temperatiiroje):

1. dugno nuosédy bandiniai per naktj laikomi 5 ml 1 M HCI tirpale. Sio etapo esmé¢ —

karbonaty paSalinimas;

2. bandiniai yra uzpilami 5 ml 0,2 M NaOH tirpalu ir laikomi 1 val. Siame etape atskiriamos

dvi frakcijos: HM, kuris netirpsta sarme, bei HA, kurios tirpsta;

3. iSskiriamos HM ir HA frakcijos:

a. HA nusodinamos nupilta NaOH tirpalg paragstinus 6 M HCI tirpalu;
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b. likusi HM frakcija uzpilama 5 ml 1 M HCI tirpalu ir laikoma 1 val.

Po apdorojimo kiekvienu reagentu bandiniai buvo 5 kartus plaunami pirmos klasés $varumo
vandeniu, kol pasiekiamas pH ~7 (neutralu).

4. Po paskutinio plovimo bandiniai buvo paliekami dziiiti per naktj 60 °C temperatiiroje,

apsemti tirpalo, kurio pH ~3.

Bentosiniy ir pelaginiy zuvy Zvyny bandiniai, norint pasalinti karbonatus, buvo 2 min
pamerkiami j 1.2 M HCl tirpala, o po to nuplaunami pirmos klasés §varumo vandeniu [71]

Isdziovinti bandiniai pasveriami ir suvyniojami j alavo kapsules — paruoSiami grafitizavimo

etapui.

2.2 Grafitizavimo sistema AGE 3 ir jos veikimo principas

Po cheminio apdorojimo bandiniai ruoSiami AMS matavimams — grafitizuojami (bandinyje
esancCig anglj paverciant | CO2 dujas ir sukaupiant grafito pavidalu). Automatinés grafitizavimo
sistemos AGE 3 schema pavaizduota 2.2 pav. Sistemg AGE 3 sudaro elementinis analizatorius (angl.
elemental analyser, EA) ir grafitizatorius.

Peltier ausintuvas -
vandens gaudyklé

Bandiniy N
jmetimas <7

Ceolito
CO, gaudyklé

Atskyrimo % ‘t? .
. [ Krosnelé -
H kolonele . kaitinimo ir
temperaturos
\
valdymas
Xe LN 4 A
Elementinis analizatorius Uzpildymo procedira Reakcija

Veikimo valdymas Duomeny surinkimas

2.2 pav. Supaprastinta AGE 3 grafitizavimo sistemos schema. Adaptuota pagal [72]
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Grafitizavimg su grafitizavimo sistema AGE 3 galima suskirstyti j kelis etapus [73]. Pirmasis
etapas — sistemos paruos$imas. Grafitizacijos reakcijai jvykdyti naudojamas katalizatorius — gelezies
milteliai (Alfa Aesar, CAS Nr. 7439-89-6). Vienam bandiniui sugrafitizuoti reikia mazdaug apie 5
mg Siy gelezies milteliy, kurie yra suberiami j specialius borosilikatinius mégintuvélius — reaktorius.
Siuose mégintuvéliuose ir bus vykdoma grafitizacijos reakcija. Norint suaktyvinti katalizatoriy ir
pasalinti uzterSimg anglies junginiais gelezis yra pakaitinama iki 500 °C ir grynu vandeniliu
redukuojama. Reaktoriuje buvusios priemaiSos $io etapo metu yra oksiduojamos | lakius junginius,
kurie kartu su vandens garais yra pasalinami.

Antrasis etapas yra bandinyje esancios anglies vertimas j CO2 dujas. Sio etapo metu bandinys
yra sudeginamas deguonies pertekliuje elementinio analizatoriaus oksidacinéje kolonéléje. Kaip
nesanciosios dujos naudojamas helis. Atskyrimo kolonél¢je, kuri pagaminta i§ specialaus sorbento,
degimo metu susidares CO; atskiriamas nuo kity junginiy, pavyzdziui, N2, H20, SO,. I$éjusios i$
kolonélés dujos patenka j Siluminio laidumo detektoriy (angl. thermal conductivity detector, TCD),
kurio pagalba nustatomas anglies kiekis bandinyje.

I§ detektoriaus is¢jusios CO2 dujos nukreipiamos j molekuline gaudykle, pagamintg i§ 13X
ceolito (kurj sudaro Na2O, Al>O3, SiO2). Ceolito gaudykléje CO2 dujos yra adsorbuojamos. Kai visas
bandinio degimo metu susidargs anglies dioksidas sukaupiamas gaudykléje, ji yra pakaitinama iki
450 °C ir jvyksta CO2 desorbcija — CO2 dujos islaisvinamos i$ ceolito. Besiplésdamos dujos pasiekia
tam tikrg reaktoriy. Galiausiai | reaktoriy yra prileidziama vandenilio dujy, kad bity pasiektas
optimalus Ho/COz dujy slégiy santykis 2,3.

Paskutinis etapas yra grafitizavimo reakcija [73], kurig supaprastintai galima aprasyti viena
Bosh lygtimi (2.2.1). Kai uzpildyti visi reaktoriai, jjungiami Peltier auSintuvai ir reakcijos metu

reaktoriuose yra palaikoma optimali 580 °C temperatiira.
CO, + 2H, - C+ 2H,0 (2.2.1)
Grafitizavimo reakcijoje labai svarby vaidmen;] atlieka gelezies katalizatorius [73]. Esant

pakankamiems anglies kiekiams gelezis gali biiti transformuojama j gelezies karbidus ar jy junginius

su magnetitu (2.2.2)-(2.2.4).

Fe;0, + 4H, — 3Fe + 4H,0 (2.2.2)
3Fe + 4C0, — Fe;0, + 4CO (2.2.3)
Fe;0, + 6C0O, — Fe;C + 5CO, (2.2.4)
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Kai grafitizavimas vykdomas didesnéje nei 573 °C, susidaro gelezies (II) oksidai (FeO) [73].

Tokiu atveju galimos reakcijos atrodo taip:

Fe;0, + H, - 3Fe0 + H,0 (2.2.5)
Fe;0, + CO - 3Fe0 + CO, (2.2.6)
Fe + H,0 — FeO + H, (2.2.7)

Fe + CO, = FeO + CO (2.2.8)
3Fe + 2CO — Fe;C + CO, (2.2.9)
3Fe0 + 5CO — Fe,;C + 4C0, (2.2.10)

Vykdant grafitizavimo reakcijas gelezis redukuoja CO2 j CO, o vandenilis redukuoja
susidariusj FesO4 atgal | Fe (auksStesnése temperatiirose | FeO). Gelezies redukcija su vandeniliu
regeneruoja Fe sistemoje — leidzia geleziai veikti kaip katalizatoriui. Kai sunaudojamas visas H,
tuomet tik Fe atlicka reduktoriaus vaidmenj ir ji palaipsniui virsta gelezies oksidais ir karbidais. D¢l
Sios priezasties, optimaliam grafitizacijos reakcijos ivykdymui reikalingas pakankamas vandenilio
kiekis. Esant per mazai vandenilio kyla rizika, kad reakcija gali biti nepilnai jvykdyta. Kita vertus,

esant per dideliam H: kiekiui gali susidaryti nepageidaujami angliavandeniliai:

C + 2H, - CH, (2.2.11)
Fe,;C + 2H, — 3Fe + CH, (2.2.12)
Fe;C + 4H,0 - Fe;0, + 2H, + CH, (2.2.13)

Sios reakcijos Zymiai sumazina grafito iSeiga.
Taip pat yra labai svarbus vandenilio ir vandens santykis reakcijos spartai bei iseigai.

Reaktoriuje esant per dideliam vandens gary kiekiui susidaro metanas bei grafitas virsta j COz:

CO + H,0 - CO, + H, (2.2.14)

C + H,0 - CO + H, (2.2.15)
C + 2H,0 - CO, + H, (2.2.16)
CO + 3H, - CH, + H,0 (2.2.17)

Peltier auSintuvy pagalba reakcijos metu susidargs vanduo yra surenkamas vir§ reaktoriy ir

tolimesnése reakcijose nedalyvauja.
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Vykstant grafitizacijos reakcijoms dujy slégis reaktoriuose mazéja. Kai slégis pasiekia tam
tikrg verte ir daugiau nebekinta, tada grafitizavimo reakcija laikoma pasibaigusia. Tuomet j reaktorius
prileidziama inertiniy dujy — argono ir reaktoriai gali biiti nuimami nuo grafitizatoriaus mégintuvéliy

laikikliy.

2.3 SSAMS - vienos pakopos greitintuvo masiy spektrometras

Greitintuvo masiy spektrometrija. Sis metodas buvo sukurtas siekiant i§spresti problemas,
su kuriomis susiduriama atliekant retyjy izotopy matavimus beta spektrometriniu metodu ar jprastais
masiy spektrometrijos metodais. Sias problemas papras¢iau galima paaiskinti pasinaudojant
radioanglies pavyzdziu. 1 grame Siuolaikinés anglies yra mazdaug 6 - 10'° *C atomy. Dél to,
skaic¢iuojant beta skilimus, galima uzfiksuoti tik 14 skilimy per minutg. Norint pasiekti bent 0,5 %
tikslumg, matavimai pastaruoju metodu gali uztrukti net 48 valandas. Kita vertus, pasinaudojant
greitintuvo masiy spektrometrija tokj tiksluma galima pasiekti per 10 min, o ir medziagos reikia
Zymiai maziau — analizei gali uztekti net ir 1 mg [74].

Iprasti masiy spektrometrai gali nustatyti didesn¢ radioanglies atomy dalj bandinyje nei beta
spektrometrija, tadiau praktikoje **C jonai yra maskuojami *N, kurio aplinkoje yra zymiai daugiau
nei radioanglies atomy. Taip pat ismatuoti *C gali trukdyti molekuliniai jonai, tokie kaip *CH,
12CH,, 12CD ir "Li, [74].

Greitintuvo masiy spektrometrijoje trukdanciy izobary problema issprendziama naudojant
neigiama jonizacija, nes stabiliis neigiami 1*N izobaro jonai nesusiformuoja. Jy gyvavimo trukmé yra
maziau nei 10°%s [75]. Tai yra Zymiai trumpiau negu jonams uztrunka pasiekti greitinimo pakopa.
Molekuliniai jonai yra suardomi pasinaudojant molekuliniais skaidytuvais. Pla¢iau apie juos Siek tiek
véliau.

Fiziniy ir technologijos moksly centre veikia JAV jmonés National Electrostatics Corporation
suprojektuotas ir surinktas vienos pakopos greitintuvo masiy spektrometras (angl. single stage
accelerator mass spectrometer, SSAMS), turintis 240 kV greitinimo pakopa. Siuo prietaisu galima
matuoti ne tik radioanglj, bet ir kitus izotopus, pavyzdziui, 2°Al [76]. SSAMS principiné schema
pavaizduota 2.3 pav.
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2.3 pav. Vienos pakopos greitintuvo masiy spektrometro schema [77]. 1 — jony $altinis, 2 —
mazos energijos magnetas, 3 — 240 kV greitinimo pakopa, 4 — Faradéjaus narvas, 5 — didelés

energijos magnetas, 6 — elektrostatinis analizatorius, 7 — puslaidininkinis *C detektorius

Atlikus bandiniy grafitizavima gautas grafitas specialaus preso pagalba suspaudziamas j
aliumininius katodus, kurie dedami j 39 pozicijy bandiniy rata. Sis ratas yra statomas j greitintuvo
masiy spektrometro jony Saltinj.

Jony altinis. Sio tipo masiy spektrometruose teigiamiems jonams generuoti yra naudojamas
cezis (2.4 pav.). Visy pirma, krosnel¢, kurioje yra cezis, pakaitinama iki 80 °C — taip sukuriamas
cezio gary debesis. Dalis gary kondensuojasi ant Saldomo katodo pavirSiaus, dalis atsiduria ant
sferiniy jonizatoriy pavirs$iy, Kurie pagaminti i$ tantalo. Cezio atomai pateke ant kaitinamy sferiniy
jonizatoriy yra jonizuojami — virsta teigiamais Cs jonais, kurie yra pagreitinami, sufokusuojami ir
nukreipiami j katodo pavir$iy. 5 keV Cs™ jonai i$musa bandinj sudaran¢ius atomus, kurie, dél cezio
savybés lengvai atiduoti elektronus, juos prisijungia ir tampa neigiamais jonais (C°). Plonytis ant
katodo pavirsiaus susikondensavusio cezio sluoksnis padidina neigiamy jony gamybg [78]. Galiausiai
neigiami jonai yra sufokusuojami ir ekstraktoriaus pagalba yra pagreitinami — suformuojamas

neigiamy jony pluostelis.
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Jony pluostelio fokusavimo lesis

Katodas

; : Ekstraktorius
Jonizatorius

Krosnelé

2.4 pav. Vienos pakopos greitintuvo masiy spektrometro jony Saltinio schema. Adaptuota

pagal [79]

Uz jony Saltinio esanciame Faradéjaus detektoriuje registruojama jony pluostelio srove. Jei
srové pakankamai stipri, jony pluostelis nukreipiamas j pirmgjj magnetg (2.3 pav. paZzymétas 2
numeriu). I 240 kV greitinimo pakopg magnetu nukreipiami tik 12, 13 ir 14 a.m.v. (atominés masés
vienetas) jony pluosteliai. UZ pirmojo magneto yra elektrostatinis IeSis (angl. einzel lens), kuris prie$
greitinimo pakopa vél sufokusuoja jony pluostelj, kad jam patekus ; molekulinj skaidytuva buty kuo
mazesni nuostoliai [74].

Greitinimo pakopa ir molekulinis skaidytuvas. SSAMS sistema veikia mazdaug 10 Hz
dazniu. Tai reiksty, kad 12 a.m.v. jony nukreipimas j greitinimo pakopa trunka 300 ps, 13 a.m.v. —
1000 ps, o $iuo atveju retajj izotopa (**C) atitinkanéiy jony — mazdaug apie 100 ms. Greitinimo
pakopa pasieke jonai yra pagreitinami iki mazdaug 275 keV [77].

IS greitinimo pakopos jony pluostelis patenka ; molekulinj skaidytuva. Jis yra uzpildytas
inertinémis dujomis (pavyzdziui, N2 ar He, bet plac¢iausiai naudojamas Ar [74]). Greitai judan¢iy jony
pluostelis sgveikaudamas su dujomis netenka elektrony ir C virsta teigiamais jonais. Taip pat $io
etapo metu yra suskaidomi molekuliniai jonai, tokie kaip *?*CHy" ir *CH-, kurie véliau galéty trukdyti
14C detektavimui.

Detektoriai. Pro molekulinj skaidytuvg praéje jonai didelés energijos magnetu yra atlenkiami
90° kampu. *2C* bei 3C* jonai yra nukreipiami j uz magneto esan¢ius Faradéjaus detektorius, kuriais
iSmatuojamos jony pluosteliy kuriamos srovés. 1*C* jonai patenka j elektrostatinj analizatoriy, kuris
tik Siuos jonus 90° kampu nukreipia j puslaidininkinj Ge detektoriy. Detektoriuje uzregistruojamas j
detektoriy pataikiusiy radioanglies jony skai¢ius. Matavimy rezultatai iSreiSkiami pasinaudojant
14Cr2C ir 13C/*2C santykiais.
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Radioanglies matavimo vienetai. Radioanglies koncentracija tiriamojoje medziagoje gali
buti iSreiksta jvairiais budais, pavyzdziui, savituoju aktyvumu (Bgq/kg C) ar aktyvumy santykiais
(aktyvumo bandinyje ir etalone santykiu). Plagiausiai naudojami matavimo vienetai yra A*C, pMC,
Fm, fm, F*4C bei savitasis aktyvumas A. Minéti vienetai pla¢iau aprasyti K. Stenstrom ir kt. straipsnyje
[80]. Siame darbe '“C koncentracija bandiniuose buvo isreiskiama pMC (angl. percent Modern
Carbon) vienetais. 100 pMC yra lygu 226 Bg/kg C, tai atitikty radioanglies koncentracijg atmosferoje
1950 metais.

Kaip jau minéta, vienos pakopos masiy spektrometru yra iSmatuojamos stabiliyjy anglies
izotopy jony (**C* ir 3C*) kuriamos srovés bei *C+ jonai, pataike j detektoriy. Dél to, radioanglies
kiekis bandinyje yra iSreiskiamas pasinaudojant izotopiniais santykiais — *C/*2C ar *C/*C, kurie

apskai¢iuojami taip:

(2.3.1)

=l =)

&ia r —retojo izotopo santykis (§iuo atveju 1*C/*2C arba *C/*3C), n — per matavimo trukme j detektoriy
pataikiusiy *C* jony skai¢ius, P — Faradéjaus detektoriuose uzregistruoty >C* ar 13C* jony skaicius
per juy registravimo trukme. Jeigu atliekami keli to paties bandinio matavimai, apskai¢iuojamas jy

svertinis vidurkis:

_ Yic1 qili

Rg, =
k K 4
i=1 ql

(2.3.2)

&ia q; — i-0jo matavimo metu 2C* ar 1*C* jony kuriama srové, padauginta i§ matavimo laiko, o rj — i-
0j0 matavimo metu nustatytas retojo izotopo santykis (pagal (2.3.1) formulg), K — matavimy skaicius.

Taip pat atimamas fonas (bandinio, kuriame yra labai mazai radioanglies, signalas):
ASk = RSk - RBkgﬂ (233)

Cia Rpyg — suvidurkintas foninio bandinio izotopinis santyKkis.

Norint kiek jmanoma tiksliau nustatyti radioanglies koncentracija tiriamame bandinyje, reikia
jvertinti izotopinio persiskirstymo (frakcionavimosi) efekta, kuris apibiidinamas kaip vieno izotopo
praturtinimas (ar nuskurdinimas) lyginant su kitu vykstant cheminiams ar fizikiniams procesams. Ne
visi bandiniai pasireiSkia vienodu frakcionavimusi. Vieni gali bati praturtinti ar nuskurdinti

sunkesniaisiais izotopais daugiau nei kiti. Pavyzdziui, C3 augalai (pvz., pusys) yra mazdaug 1,5 %
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nuskurdinti *3C izotopu lyginant su C4 augalais (pvz., kukuriizais). Kad biity pasalinta izotopinio
persiskirstymo jtaka matavimo rezultatams, tiriamy bandiniy §**C vertés normalizuojamos j tam tikra
verte. Dél §ios priezasties, atliekant 4C matavimus greitintuvo masiy spektrometru nustatomi ne tik
14C/12C, bet ir 1*C/*2C santykiai bandiniuose. §*3C vertés apibréZimas:

(13C)
— TEE

(13C)
120

813C _ bandli;lés etalonas - 1000%o, (2.3.4)
(12C)etMOnas
13 13
Cia (—C) — izotopinis santykis bandinyje, (—C) — izotopinis santykis etalone. Kuo
z2c bandinys 12c etalonas

tiriamoji medziaga daugiau turi 3C izotopo, tuo jos 5'3C verté yra didesné.
313C korekcijos bei normalizavimo procediiros metu radioanglies koncentracija yra pataisoma
i tokia, kokia biity tuo atveju, jeigu bandinio 8*3C verté biity -25 %o. Sioje vietoje galima pasinaudoti

dydziu Dx, kuris vadinamas 5'3C korekcijos faktoriumi:

1 _
§13¢ - 513C ’ (2.3.5)
1+ <1000 1+ {1000

Cia 811<3C — i$matuota 83C verté, kuri nustatoma pasinaudojant $ia formule:

§13¢ = 1000 x (& - 1) + (i x 5§%%>, (2.3.6)

PsTtD PsTtD

&ia py ir psp — iSmatuotas **C/*2C santykis atitinkamai bandinyje ir etalone, 8§33 — Zzinoma etalono

8'3C verté. Apskaiciuojamas §'°C pataisytas radioanglies aktyvumas Ag, [—25] bandinyje **C/**C

santykiui (lauztiniuose skliaustuose nurodyta iki kurios §**C vertés daromas pataisymas):

0,975

2 (2.3.7)
8i3C
1+ 1000

As, [-25] = Ag, D = Ag,
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0 C/BC santykiui:

0,975

811(3(:
1+<ﬁmJ

Galiausiai atliekamas normalizavimas j pasirinktg etalong pasinaudojant normalizacijos konstanta

Ask[—25] = ASka ES Ask (238)

AON ir matavimo rezultatai iSreiSkiami pMC:

B Ag, [—25] _

2.3.9
0N 100 (2.3.9)

Normalizacijos konstanta naudojant jvairius etalonus yra skirtinga, pavyzdziui, IAEA-C3 etalonui
yra AON = 1,2941 - Ac3[—25], 0 IAEA-C7 — AON = 0,4954 - Ac;[—25]; Siose iSraiskose Ac3[—25]
ir Ac,[—25] yra 83C pataisyti radioanglies aktyvumai pagal *C/*2C arba *C/2C santykius,
atitinkamai IAEA-C3 bei IAEA-C7 etalonuose.

Etaloninés medZiagos. Siame darbe matavimo kokybé uztikrinama bei atliekamas
kalibravimas pasinaudojant etaloninémis medziagomis: IAEA-C3, IAEA-C7 ir IAEA-C9. IAEA-C3
etalonas yra celiulioze, pagaminta 1989 metais 1§ mazdaug 40 mety amZiaus medziy, nukirsty
Svedijoje [81]. Rekomenduojama i§matuota “C koncentracijos verté §iame etalone yra 129,41 + 0,06
pMC. IAEA-C7 etaloniné medziaga yra oksalo riigstis, pagaminta i§ sintetinés oksalo rugsties,
sumaisytos su natiiralia [82]. Nustatyta $io etalono *C verté yra 49,53 + 0,12 pMC. IAEA-C9 yra
beveik fosilija virtes pietinis agatmedis (Agathis australis), rastas Naujosios Zelandijos pelkéje [83].

Priimta, kad radioanglies koncentracija Sioje medZiagoje yra intervale 0.12-0.21 pMC.
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3. Rezultatai ir jy aptarimas

Siame darbe buvo tiriamos dvi dugno nuosédy kolonélés, paimtos i§ Driik§iy eZero Siaurinés
dalies, ir, jomis pasinaudojant, analizuojami radioanglies koncentracijos pokyciai DriikSiy ezere
laikui bégant. Kadangi dugno nuosédy storymé formavosi palaipsniui nusédant medziagai i§ vandens
ant dugno pavirsiaus, pirmoji kolonélé apima laikotarpj nuo 1947 iki 2013 mety, t. y. iki Ignalinos
AE atidarymo ir iSkart po jos uzdarymo [84]. Antroji kolonélé apima laikotarpj 1978-2020. Antroji
kolon¢l¢é buvo tiriama siekiant jvertinti ezero sistemoje vykusius anglies ciklo pokycius po IAE
uzdarymo. Be to, noréta patikrinti, ar antrojoje kolonéléje 2000-2009 metais bus uZregistruotas *4C
koncentracijos padid¢jimas dugno nuosédy frakcijose, kuris buvo pastebétas tiriant pirmaja kolonéle.

137Cs (3.1 pav.) ir 22°Pb savityjy aktyvumy matavimy duomenys Driiksiy ezero dugno nuosédy
sluoksniuose buvo gauti i§ Gamtos tyrimy centro Branduolinés geofizikos ir radioekologijos
laboratorijos mokslininky. Taip pat Sie sluoksniai buvo sudatuoti pagal pastovaus sedimentacijos
grei¢io (angl. constant rate of supply, CRS) metodika. Pirmosios kolonélés radiocezio duomenys
pateikti [84] darbe bei 3.1 pav. 1*'Cs savitojo aktyvumo priklausomybés nuo antrosios dugno nuosédy
kolonélés sluoksnio gylio grafike matoma viena radiocezio padidéjimo smailé, esanti 31,5 cm gylyje
ir atitinkanti **’Cs padidéjima atmosferoje dél katastrofos Cernobylio AE 1986 metais. Kita grafike
matoma smailé yra 19,5 cm gylyje, kuris atitinka mazdaug 2002 m. Sis radiocezio padidéjimas galéty
biiti susijes su padidéjusiais *C i§metimais j eZerg apie 2001 metus, taciau I-0joje kolonéléje toks

137Cs padidéjimas nebuvo uzregistruotas [84].
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3.1 pav. ¥Cs savitojo aktyvumo priklausomybé nuo dugno nuosédy sluoksnio gylio

Driiksiy ezere (I-ojoje [84] ir 11-0joje dugno nuosédy kolonélése)
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14C matavimai taip pat buvo atlikti bentosiniy bei pelaginiy zuvy zvynuose. Kuoja (Rutilus
rutilus) yra bentosiné zuvis, mintanti jvairiais dugno bestuburiais. Kuojy jaunikliy dietos pagrinda
sudaro fitoplanktonu mintantis zooplanktonas. Kiek paaugusios, jos pradeda maitintis dugno
bestuburiais, véliau pirmenybe teikia moliuskams. Kadangi radioanglis augant zuviai kaupiasi jos
zvynuose, tai reiskia, kad dalis **C j kuojas patenka per zooplanktona, o ne vien tik i§ dugno
bestuburiy. Moliuskai filtruoja vandenj ir minta suspenduota organine medziaga. Dugno bestuburiai
minta nuokritomis. Seliava (Coregonus albula) yra pelaginé Zuvis, kuri gyvena eZero pagrindinéje
vandens mas¢je, o ne prie dugno. Seliavos minta vien tik zooplanktonu (pastarojo maisto Saltinis —
vandens augalai).

Fitoplanktonas, vykdydamas fotosinteze, fiksuoja DIC (istirpusios neorganinés anglies)
pavidalu esancig anglj. Fitoplanktonu minta zooplanktonas bei smulkieji véziagyviai, o Siais —
mazesnés zuvys, kuriomis minta didesnés plésriosios zuvys. Mirus jvairiems §ios mitybos grandinés
organizmams, juos sudariusi anglis vykstant dekompozicijai patenka j dugno nuosédas. Taip anglis
1§ atmosferos gali atsidurti dugno nuosédose. Mitybos grandines, kuriomis anglis patenka j kuojas ir
seliavas, atitinkamai galima apibendrinti taip: DIC— vandens augalai — dugno bestuburiai — kuoja;

DIC — vandens augalai — zooplanktonas — seliava.

3.1 Laikotarpis iki IAE veiklos pradzios ir pirmieji 15 eksploatacijos mety
(1945-2000)

Pirmosios ir antrosios dugno nuosédy kolonéliy *C matavimy rezultatai kartu pateikti 3.2
pav. bei 1 priede. Analizuojant *C duomenis i§ 1-0sios kolonélés nustatyta, kad atmosferiniai
branduoliniy ginkly bandymai XX a. viduryje sukelé 20 pMC radioanglies koncentracijos padidéjima
abiejose (HM ir HA) frakcijose [84]. Siy bandymy metu atmosferoje buvo pagaminta apie 220 PBq
14C [14], o sausumos biosferoje radioanglies koncentracija 1963 m. pasieké ~190 pMC [16]. Tuo
metu | ezerg pateko daugiau nei 0,4 GBq radioanglies. 1950-2000 m. laikotarpiu (t. y. pries IAE
atidaryma ir pirmuosius 15 IAE veikimo mety) radioanglies koncentracija abiejose frakcijose kito
vienodai, tik HA frakcijoje ji buvo 5 + 1 pMC didesné nei HM. 1984 metais pradéjus Ignalinos AE

eksploatacijg radioanglies koncentracija abiejose frakcijose padidéjo iki 4 + 1 pMC.
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3.2 pav. Radioanglies koncentracijos Driiksiy ezero dugno nuosédy HM ir HA frakcijose
bei TAE apylinkése ir foningje vietovéje (Vaiksteniuose) auganciose pusyse laikiné priklausomybé
(abiejy dugno nuosédy kolonéliy duomenys). **C koncentracijos IAE apylinkése ir Vaiksteniuose

auganciose pusyse duomenys is Z. Ezerinskio ir kt. publikacijos [16]

Kaip jau minéta anks¢iau, per pirmuosius 15 IAE veikimo mety *C tarSa eZere buvo DIC
formos. *C j Driiksiy eZerg galéjo patekti dviem biidais:
e 1§ atmosferos (Ignalinos atominés elektrinés aplinkoje yra uZregistruota padidéjusi
radioanglies koncentracija [16], [49]);
e kartu su DIC, kuris gal¢jo biiti iSleistas j vanden; iS IAE.
Atskirti Sias jtakas néra jmanoma. 1963 metais dél branduoliniy ginkly testavimo padidéjusi
radioanglies koncentracija parodé, kad atmosferos-ezero CO2 mainai nulemia apie 22 proc. dugno
nuosédose esancios anglies. Nuo XX a. vidurio, dél padidéjusio zemés tkio naSumo bei trasy
naudojimo, | vandens telkinius patekdavo daug azoto ir fosforo turin¢iy junginiy, kurie skatindavo
vandens telkiniy eutrofikacijg bei pakeisdavo CO2 mainus tarp vandens ir atmosferos. DriikSiy ezero
atveju, prie did¢jancios eutrofikacijos prisidéjo ir Siluminé tarSa i§ Ignalinos atominés elektrinés. Dél
padidéjusios temperatiiros ir i§ Visagino nuoteky valymo jrenginiy j Driksiy eZerg atitekanciy N ir P
turin¢iy junginiy visiskai pasikeité ezero CO2 mainai su atmosfera [85]. D¢l to negalima nustatyti,

kokia dalis *C tar$os buvo gauta i§ atmosferos, o kokia — kartu su i§leistu DIC.
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14C matavimy rezultatai pelaginiy ir bentosiniy zuvy (seliavy bei kuojy) Zvynuose patekti 3.3
pav. bei 2 priede. Tiek tirtos seliavos, tiek kuojos buvo 2-3 mety amziaus, vadinasi, turime 2-3 mety
radioanglies koncentracijos vidurkj tame bandinyje. *C koncentracijos kuojy Zzvynuose puikiai
koreliuoja su esanciomis seliavy Zvynuose visu tirtu laikotarpiu (r = 0,95, p < 0,00001). Svarbu
paminéti, kad dugno bestuburiai minta dugno bei priedugninémis nuosédomis, o pagrindinis
organikos Saltinis dugno nuosédose yra vandens augalai. Todél néra nejprasta, kad radioanglies

koncentracija kuojose sutampa su seliavose uzregistruota 1*C koncentracija.
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3.3 pav. Radioanglies koncentracijos Driiksiy ezero dugno nuosédy HM ir HA frakcijose,
seliavy ir kuojy Zvynuose, IAE apylinkése ir foninéje vietoveje (Vaiksteniuose) auganciose
pusyse bei DIC ezero vandenyje laikiné priklausomybé. **C koncentracijos IAE apylinkése

ir Vaiksteniuose auganciose pusyse duomenys is Z. Ezerinskio ir kt. straipsnio [16], DIC

duomenys is prof. J. Mazeikos publikacijos [30]
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Iki 2000 m. pagrindinis anglies patekimo j dugno nuosédas kelias buvo: DIC — eZero augalai
— dugno nuosédos. C/N santykio matavimai [-osios kolonélés bendroje organinéje frakcijoje parodé,
kad organika dugno nuosédose yra autochtoniné (vietinés kilmés) [85]. Nustatytos C/N vertés buvo
intervale 10-12 [85], tai reiskia, kad terigeninés kilmés organika galéjo sudaryti tik iki 14 proc. dugno
nuosédy organikos (laikoma, kad fitoplanktono C/N santykis yra 6,6, o augaly i§ sausumos — 35 [86]—
[89D).

Naudojantis abiejy kolonéliy *C duomenimis buvo apskaidiuotas rezervuaro amzius (RA)
abiejose frakcijose (pagal (1.5.2) formule; laikyta, kad sausumos bandinys buvo IAE apylinkése
augan¢ios pusys, kuriose i$matuoty **C koncentracijy vertés buvo publikuotos [16] straipsnyje).

Rezervuaro amziaus (metais bei pMC) kaita DriikSiy ezere pavaizduota 3.4 pav.
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3.4. pav. Rezervuaro amziaus (metais bei pMC) kaita Druksiy ezero dugno nuosédy HM ir
HA frakcijose bei 1*C koncentracijos IAE apylinkése ir foninéje vietovéje (Vaiksteniuose)
auganciose pusyse laikiné priklausomybé. **C koncentracijos IAE apylinkése ir Vaiksteniuose

auganciose pusyse duomenys is Z. Ezerinskio ir kt. publikacijos [16]
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XX a. penktajame deSimtmetyje (iki branduoliniy ginkly bandymy pradzios) rezervuaro
amzius pagal humino frakcijg buvo 18,95 + 0,99 pMC (1713 £ 54 metai), o pagal huminiy riigsciy —
12,41 £ 0,99 pMC (1092 + 54 metai). Pradéjus atmosferiniy atominiy ginkly bandymus radioanglies
kiekis atmosferoje padidéjo, taip pat padidéjo ir eZero rezervuaro amzius — 1964 m. pasieke 94,5 pMC
(~5536 mety) HM frakcijoje ir 85,9 pMC (~4845 mety) HA frakcijoje. 1963 m. pasirasSius
moratoriumg, RA pradéjo mazéti, o mazdaug apie 1983 metus RA vertés pasieké XX a. penktajame
desimtmetyje buvusias vertes — sistema buvo begriztanti j prading padétj. Pagal tai buvo vertinama,
kaip kisty *C koncentracija dugno nuosédose atmetus IAE jtaka (t. y. jeigu i§ viso nebiity Ignalinos
AE tarSos radioanglimi, jskaitant atmosfering tarSg ir iSpylas, bet ir Siluminés tarSos bei papildomos
tar§os azoto ir fosforo junginiais i§ Visagino miesto nuoteky valymo jrenginiy). IAE poveikis 4C
koncentracijai dugno nuosédose buvo vertinamas pasinaudojant rezervuaro amziaus pokyciais.
Rezervuaro amziaus vertés abiejose dugno nuosédy frakcijose, atitinkanCios laikotarp; iki
branduoliniy ginkly bandymy (t. y. iki 1960 m.), buvo laikomos atraminémis. Remiantis jomis,
apskaiciuotos radioanglies koncentracijos vertés nuo 1984 m., kurios biity buvusios, jeigu nebiity [AE
jitakos, t. y. jei RA vertés biity iSlikusios pastovios (Siuo atveju kaip bandinys i§ sausumos laikomos
foninéje vietovéje (Vaiksteniuose) augancios pusys [16]). 1C tarsa dugno nuosédose — skirtumas tarp
iSmatuotyjy ir apskaiciuotyjy radioanglies koncentracijos verciy. Gauti rezultatai pateikti 3.5 pav.

3.5 pav. matoma, kad iki 2000 m. Ignalinos AE *C tarsa j Driiksiy eZera buvo pakankamai
pastovi — dugno nuosédose radioanglies koncentracija dél IAE poveikio vidutiniSkai padidédavo apie
8 pMC per metus (atsizvelgiant  tai, kad anglies koncentracijos dugno nuosédy HA ir HM frakcijose
yra santykiu 4:1). 1995 m. RA pasieké 12,3 + 0,52 pMC (737 £ 60 metus) ir 5,26 + 0,53 pMC (198
+ 60 metus), atitinkamai HM ir HA frakcijose. 1998 m. padidéjus radioanglies koncentracijai IAE
apylinkése (aplinkos ore) rezervuaro amzius HM ir HA frakcijose atitinkamai pasieke 13,7 + 0,82
pMC ir 6,89 £ 1,18 pMC. Taigi, nuo Ignalinos AE veiklos pradzios iki 2000 m. (per pirmuosius 15
IAE veiklos mety) tar§a *C dugno nuosédose tolygiai augo nuo 0,08 iki 0,41 GBq per metus.

Atliekant $iuos skai¢iavimus buvo laikoma, kad DIC koncentracija yra pastovi ir yra lygi 2

mM, o ezero vandens buvimo trukmé (angl. residence time) — 3 metai.
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3.5 pav. Metiniai **C isleidimai (DIC pavidalu) i§ Ignalinos AE

3.2 Laikotarpis nuo 2000 m. iki Ignalinos AE veiklos sustabdymo (2000-
2009)

Apie 2001 metus pirmojoje kolonéléje uzregistruotas Zymus radioanglies koncentracijos
padidéjimas (apie 80 pMC) HA frakcijoje; HM frakcijoje nustatytas tik 2 pMC padidéjimas [84]. 11-
osios kolonélés HA frakcijoje matomos dvi radioanglies koncentracijos padidéjimo smailés — 1998 ir
2005 metais (**C koncentracija pasieké 157 + 2 pMC), vietoje vienos, uZregistruotos I-0joje
kolonéléje 2001 metais. Siuo atveju reikia atsizvelgti j tai, kad kolonélés sluoksnio datavimo paklaida
gali buti iki 1,5-2 mety, dél to galima teigti, jog radioanglies koncentracija HA frakcijose abiejose
kolonélése kinta pagal tg pacig tendencijg. Galima pastebéti, kad Siuo laikotarpiu (1998-2004) 4C
koncentracija antrosios kolon¢lés HA frakcijoje yra vidutiniskai 25 pMC mazesné negu pirmojoje.
Neatmetama, kad galéjo jvykti Siuos metus atitinkanciy sluoksniy susimaiSymas.

Nuo 2001 m. uzregistruotas radioanglies padidéjimas DIC; nuo 2005 m. padidéjimas matomas
ir Zuvy bandiniuose. Sis padidéjimas buvo fiksuojamas ir huminiy riigséiy frakcijoje — nuo 2004-

2018 mety radioanglies koncentracija zuvyse ir HA frakcijoje sutampa.
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Kadangi yra zinoma, kad radioanglies koncentracija seliavose ir DIC yra panasi, galima daryti
isvada, jog *C praturtintg DIC fiksavo fitoplanktonas, juo mito zooplanktonas ir kiti smulkis
véziagyviai. Per tokias mitybos grandines radioanglis i§ IAE galéjo patekti j kuojas ir seliavas.

1998-2008 laikotarpiu abiejy koloné¢liy HM frakcijose radioanglies koncentracija buvo
padidéjusi 2-7,4 pMC.

Po 2000 mety tieck HA frakcijoje, tiek DIC uzregistruotas radioanglies koncentracijos
padidéjimas (3.3 pav.). Jeigu apie 2001 m. j eZerg biity isleistos **C praturtintos medziagos tik DIC
pavidalu, *C koncentracija HM ir HA frakcijose turéjo pakisti vienodai. Dél to, galimi du tarSos
variantai:

1. j ezera i§ IAE galéjo biiti papildomai i§leista *C praturtinty vandenyje tirpiy organiniy

junginiy, kurie galéjo kauptis ezero augaluose ir gyviinuose;

2. ]ezerg galéjo biiti i§leista organiniy junginiy, kurie nebuvo *C faltiniu, bet daré poveikj
humino ir huminiy riigdciy tarpusavio saveikai (zymus *C kiekio padidéjimas buvo
uzregistruotas tik HA frakcijoje).

Pirminis tarSos scenarijus yra mazai tikétinas, nes jprasty Ignalinos atominés elektrinés technologiniy
procesy metu nesusidaro vandenyje tirpi *C praturtinta organika, kuri galéjo biiti isleista j Driiksiy
ezera (DOC pavidalu). Kita vertus, yra Zinoma, kad organiniai junginiai yra naudojami atomingje
energetikoje dezaktyvacijai ar siekiant paSalinti apnaSas jvairiuose branduolinio objekto
komponentuose. Tad didesné tikimybé, jog papildomai buvo isleisti organiniai junginiai, Kurie
nebuvo radioanglies Saltiniu, bet pakeité¢ dugno nuosédose vykstancius procesus.

Deja, neturime 2000-2004 metais sugauty zZuvy bandiniy, ta¢iau, kaip buvo minéta anksciau,
radioanglies koncentracija 2005-2009 m. zuvy bandiniuose sutapo su *C koncentracijomis tiek HA
frakcijoje, tiek DIC bandiniuose. Jeigu papildomai biity ileisti *C praturtinti tirpiis organiniai
junginiai, radioanglies koncentracija Zuvy bandiniuose turéty buti didesné, lyginant su
koncentracijomis HA bei DIC. Yra zZinoma, kad nedidelés masés (iki 1000 Da) organiniai junginiai
ar jy metabolitai gali kauptis jvairiuose organizmuose [90].

Kaip matome 3.6 pav., apie 2000 metus vyke *C praturtintos DIC bei organiniy junginiy,
kurie daré jtakg HM ir HA saveikai, iSleidimai i ezerg radioanglies koncentracija dugno nuosédose
padidino 77,6 pMC. Rezervuaro amzius HA frakcijoje tapo neigiamu -70,45 + 2,67 pMC (-3756 *
163 metai) — tai reiskia, kad *C koncentracija $ioje frakcijoje virsijo esancig atmosferoje. Nuo 2001
m. C isleidimai Siek tiek sumazéjo. 2001-2009 m. laikotarpiu radioanglies koncentracija dugno
nuosédose padidédavo vidutiniskai 37 pMC per metus. Per visa eksploatacijos laikotarpi, IAE sukélé

mazdaug 25 proc. radioanglies koncentracijos padidejimg DriikSiy eZero dugno nuosédose.
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3.3 Laikotarpis po Ignalinos AE eksploatacijos nutraukimo (2009-2019)

Nuo 2009 m., sustabdzius Ignalinos atominés elektrinés veikla, iSleidziamos radioanglies
kiekis truputj sumazéjo, ta¢iau, praéjus desimtmeciui nuo IAE eksploatacijos sustabdymo, *C vertés
dugno nuosédose Vvis dar yra 21 pMC didesnés negu biity be Ignalinos AE.

Kaip matome i§ apskai¢iuvoty **C metiniy i§metimy (GBq per metus) j Driksiy ezera (DIC
pavidalu), pavaizduoty 3.5 pav., per visg IAE eksploatacijos laikotarpj j ezera buvo iSleista apie 16
GBq radioanglies, ta¢iau didZiausias i§leidimas per metus atitiko 2,3 GBq *C. Sis i§leidimas nevirsijo
maksimalios metinés normos — 33 GBq radioanglies, nurodytos Lietuvos aplinkos apsaugos
normatyviniame dokumente LAND 42-2007 ,,Radionuklidy iSmetimo j aplinkg i§ branduolinés
energetikos objekty ribojimo ir leidimy iSmesti | aplinkg radionuklidus iSdavimo bei radiologinio
monitoringo tvarkos apraSas® [50].

Apibendrinant Driiksiy ezero biikle *C poziiiriu galima teigti, kad sistema dar negrjzo i
padéti, buvusig pries IAE veiklos pradzig. Nuo 2009 mety, sustabdzius IAE eksploatacija, matomas
radioanglies kiekio mazéjimas abiejose frakcijose — ezeras po truputi valosi nuo tarSos. 3.6 pav.
galima pastebéti, jog po 2009 m. saveika tarp frakcijy atsistato — papildomos *C koncentracijos
abiejose frakcijose tampa vienodos (kaip buvo pries 2000 metus). 2019 metais 4C koncentracija
humine pasieké 101,89 pMC, o huminése riigStyse — 117,13 pMC (prie§ IAE eksploatacija HM
frakcijoje radioanglies buvo 95,93 pMC, o HA — 103,62 pMC). Nuo 2005 m. buvo uZregistruotas
radioanglies koncentracijos mazéjimas seliavose bei kuojose, 0 2019 m. pasieké mazdaug 107 pMC.
Verta paminéti, kad IAE apylinkiy ore C koncentracija dar nepasieké atmosferinés (1.6 pav.) [49].
Pagal naujausius turimus duomenis, DriikSiy eZero rezervuaro amzius pagal HM frakcija dabar yra
0,53 £ 0,57 pMC (42 + 45 metai), o pagal HA frakcijg —-8,33 £ 0,71 pMC (-625 £ 51 metai). Dugno
nuosédose *C koncentracija yra vis dar didesné nei atmosferoje, grei¢iausiai dél dugno nuosédy
organikos irimo procesy metu j vandens stulpelj griztangios **C. 2015 metais Z. Ezerinskio ir kt.
vertinta radioanglies koncentracija Ignalinos AE apylinkése yra keliais pMC didesné nei foningje
vietovéje [16]. Tai rodo, kad, dél Ignalinos atominéje elektrinéje vykstanciy iSmontavimo ir
dezaktyvavimo darby, yra galima tarSa radioanglimi. Tad praéjus deSimtmeciui nuo Ignalinos
atomingés elektrinés veiklos sustabdymo, j ezero dugno nuosédy virSutinj sluoksnj vis dar ,,patenka“

apie 0,6 GB(q antropogeninés kilmés *C.
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(be ir su IAE jtaka) laikiné priklausomybé¢; B — 1*C tarSos dugno nuosédose dél IAE jtakos laikiné

priklausomybe

Ignalinos atominé elektring nulémé ne vien tik tar$g radionuklidais. Siluminé tarSa bei
Visagino miesto nuotekos pakeité fotosintezés intensyvumg ezere — i§ mezotrofinio ezeras tapo
eutrofiniu [91]. Kintant ezero vandens temperatiirai, fotosintezés intensyvumui, kito ir ezero-
atmosferos CO, mainai. Sie procesai turéjo jtakos rezervuaro amziui. Siuo metu eZeras vis dar valosi

nuo tarSos *C, o valymosi procesy bei ekosistemos atsistatymo metu rezervuaro amzius Kinta.
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Pagrindiniai rezultatai ir iSvados

1. Pries XX a. viduryje vykusius branduoliniy ginkly bandymus DriikSiy ezero rezervuaro
amzius buvo 18,74 pMC (1713 + 54 metai) ir 12,40 pMC (1092 £ 54 metai), atitinkamai
pagal humino ir huminiy rugsciy frakcijas.

2. Branduoliniy ginkly bandymy metu Druksiy ezero dugno nuosédose rezervuaro amzius
buvo padidéjes iki 94,5 £ 1,17 pMC (5536 + 54 mety, HM) bei 85,9 £ 1,18 pMC (4845 +
54 mety, HA), 0 apie 1984 m. vél pasieké pradines vertes. Sie duomenys parodé, kad iki
Ignalinos AE atidarymo apie 22 proc. dugno nuosédose esancios anglies buvo gauta is$
atmosferos.

3. Vienoda rezervuaro amziaus laikinés kaitos eiga abiejose frakcijose parodé, kad per
pirmuosius 15 Ignalinos atominés elektrinés eksploatacijos mety i Driksiy ezerg buvo
isleidziami 4C praturtinti junginiai istirpusios neorganinés anglies formoje. Per metus
buvo isleidziama apie 0,24 GBq *C.

4. Apie 2000 m. j Driiksiy eZerg i$ Ignalinos AE buvo idleista didesné tarsa C (2,3 GBq
radioanglies) neorganinés anglies formoje bei papildomi cheminiai junginiai, kurie
nebuvo *C saltiniu, bet paveiké humino ir huminiy riigi¢iy tarpusavio saveika.

5. Radioanglies koncentracijos matavimai zuvyse patvirtina, kad tar$a *C buvo istirpusios
neorganinés anglies formoje.

6. Praéjus beveik desimtmeciui nuo Ignalinos AE eksploatacijos pabaigos, Druksiy ezeras
nuo tarSos *C (i§ IAE) neissivalé. Dar nepasiekta 1*C mainy pusiausvyra su atmosfera —

dugno nuosédose radioanglies koncentracija yra didesné nei atmosferoje.
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Laurynas Butkus

Antropogeniniy veiksniy sukeltos rezervuaro amziaus kaitos DriikSiy eZere tyrimas

Santrauka

Radioanglis (}4C) yra ilgaamzis radionuklidas, kurio puséjimo trukmé yra 5730 £ 40 mety.
Yra zinoma, kad 1*C izotopas gali biiti ne tik natiiralios kilmés, susidarantis kosminiams spinduliams
saveikaujant su Zemés atmosfera, bet ir antropogeninés — susidarantis branduoliniy reakcijy metu
branduoliniuose objektuose. Dél plataus anglies paplitimo ekosistemose, 1*C galima panaudoti kaip
antropogeninés veiklos Zymen;j terSaly sklaidos, kaupimosi ir dinaminiy procesy ekosistemose
tyrimams.

Rezervuaro efekta galima apibrézti kaip radioanglies koncentracijos skirtumg tarp vandens
ekosistemos objekty bei atmosferos. Rezervuaro efektas isreiskiamas rezervuaro amziumi, kuris gali
kisti dél jvairiy pokyc¢iy vandens ekosistemos anglies cikle. Dél Sios prieZasties, rezervuaro efekto
tyrimai gali padéti jvertinti iSoriniy faktoriy poveikio hidrologinei sistemai mastus.

Siame darbe buvo siekiama jvertinti branduolinio objekto (Ignalinos atominés elektrinés,
Ignalinos AE) tarSa radioanglimi Druks$iy ezero ekosistemoje. I§ Driik$iy ezero buvo paimtos dvi
dugno nuosédy kolonélés. Siems dugno nuosédy meéginiams atlikta ABA cheminio paruo§imo
procediira, i$skirtos humino (HM) bei huminiy rigs¢iy (HA) frakcijos ir ismatuotos *4C
koncentracijos jose. Taip pat radioanglies koncentracijos buvo iSmatuotos skirtingy mety Driksiy
ezero seliavy bei kuojy Zvynuose.

1963 metais dél branduoliniy ginkly testavimo padidéjusi radioanglies koncentracija parode,
kad atmosferos-ezero CO2 mainai sudaro apie 22 proc. dugno nuosédose esancios anglies. Tyrimo
metu nustatyta, kad per pirmuosius 15 Ignalinos atominés elektrinés eksploatacijos mety j Driksiy
ezerg buvo i§leidziama *C praturtinta istirpusi neorganiné anglis (DIC). Tuo laikotarpiu vidutiniskai
per metus buvo isleidziama apie 0,24 GBq radioanglies. Radioanglies koncentracijos matavimai
7uvyse patvirtina, kad tar$a **C buvo istirpusi neorganiné anglis.

Apie 2000 m. j Driiksiy eZerg i§ Ignalinos AE buvo isleistas 1*C praturtintas DIC (2,3 GBq
radioanglies). Taip pat tais paciais metais papildomai galimai buvo i$leisti organiniai junginiai, kurie
nebuvo *C 3altiniu, bet paveiké humino ir huminiy riigi¢iy tarpusavio saveika. Tyrimo metu
nustatyta, kad praéjus beveik deSimtmeciui nuo Ignalinos AE eksploatacijos pabaigos, Driksiy ezeras
nuo tar$os *C (i§ IAE) dar valosi. EZere dar nepasiekta **C mainy pusiausvyra su atmosfera — dugno

nuosédose radioanglies koncentracija yra didesné nei atmosferoje.
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Laurynas Butkus

Tracing the Reservoir Age Variations in Lake Driuksiai Caused by Environmental Factors

Summary

Radiocarbon (*C) is a long-lived carbon isotope that has a half-life of 5730 + 40 years.
Nuclear power plants are one of the main producers of anthropogenic *C. Anthropogenic radiocarbon
can be released into the environment in gaseous forms, with liquid releases or with spent nuclear fuel.
Despite this pollution is not significant in the sense of population exposure doses, but it is a significant
14C increase above background effect that allows the use it as an anthropogenic contamination tracer
to study the dissemination, accumulation, and dynamics redistribution processes of the pollutant in
ecosystem.

The reservoir effect (RE) is defined as the difference between the radiocarbon isotope ratio
(**C/*?C) in the terrestrial and aquatic systems. Both natural processes and anthropogenic activities
affecting carbon cycling in the water ecosystem can lead to changes in the RE. Therefore, reservoir
effect studies can help to assess the impact of external factors on a hydrological system.

The aim of this research was to evaluate the impact of anthropogenic **C contamination from
Ignalina nuclear power plant (Ignalina NPP, INPP) on the Lake DrikSiai system. The lake sediment
and fish (both benthic and pelagic) scale samples were collected from the Driiksiai lake. ABA (acid-
base-acid) chemical pretreatment procedure was used to extract humin (HM) and humic acid (HA)
fractions from the sediments. Radiocarbon measurements in these samples were performed using the
accelerator mass spectrometer.

In 1963, increased concentrations of radiocarbon due to testing of nuclear weapons showed
that CO2 exchange accounted for about 22% carbon in bottom sediments. During the first 15 years of
operation of the Ignalina Nuclear Power Plant, *4C-enriched dissolved inorganic carbon (DIC) was
continuously released into Lake Druksiai. During that period, an average of about 0.24 GBq of
radiocarbon was released per year. Measurements of radiocarbon concentrations in fish confirm that
the 14C contamination was in dissolved inorganic carbon form.

Around 2000, **C-enriched DIC (2.3 GBq radiocarbon) was released into Lake Druksiai from
Ignalina NPP. In addition, organic compounds that were not a source of #C but affected the
interaction between humic and humic acids were additionally released in the same year. Almost a
decade after the end of operation of the Ignalina NPP, there is still some *C pollution (from INPP)
remaining in Lake Druksiai. - the concentration of radiocarbon in the bottom sediments is still higher
than in the atmosphere.
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Dékoju Fiziniy ir technologijos moksly centro Branduoliniy tyrimy skyriaus vadovui prof.
habil. dr. Vidmantui Remeikiui uz galimybe atlikti magistro studijy baigiamajj darba centre.
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Aciu visiems, kurie tiesiogiai ar netiesiogiai padéjo rasant $j darba.

50



Priedai

1 priedas
Lentelé. Driiksiy eZero dugno nuosédy kolonéliy sluoksniy *C koncentracijos tyrimo rezultatai

skirtingose organinése frakcijose (humine ir huminése rigstyse)
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1 kolonélé 2 kolonélé

. Huminas (HM) Huminés rigstys ' Huminas (HM) Huminés rugstys

Metai (HA) Metai (HA)
14c, Paklaida 1c, Paklaida 14c, Paklaida 4c, Paklaida
pMC lo pMC lo pMC lo pMC lo

2013 103,82 0,04 116,31 0,05 2019 101,27 0,53 118,24 0,75
2012 104,47 0,04 116,67 0,05 2018 102,52 0,60 116,14 0,74
2010 102,37 0,04 121,3 0,05 2017 102,47 0,57 111,34 0,71
2008 109,27 0,05 134,19 0,06 2015 102,63 0,68 113,89 0,73
2007 108,55 0,83 120,72 1 2014 104,20 0,59 119,43 0,76
2006 109,5 0,88 143,08 1 2012 105,47 0,60 115,91 0,74
2005 106,29 0,81 130,85 1 2010 103,99 0,56 120,02 0,77
2004 102,54 0,82 130,87 1 2008 104,28 0,61 143,85 0,92
2003 104,61 0,8 144,78 1,13 2007 105,88 0,60 132,39 0,84
2001 103,47 0,77 188,62 1,48 2005 106,72 0,62 158,20 1,01
2000 100,61 0,78 154,69 1,29 2002 108,29 0,62 122,16 0,78
1998 101,91 0,78 108,73 1,15 2000 106,83 0,61 136,94 0,87
1995 101,43 0,32 108,48 0,34 1998 105,58 0,60 154,95 0,99
1990 100,98 0,32 106,58 0,34 1996 104,59 0,59 118,75 0,76
1986 99,79 0,31 106,22 0,34 1984 97,31 0,56 108,07 0,69
1981 95,93 0,3 103,62 0,33 1978 99,96 0,57 107,51 0,69
1977 100,01 0,32 105,94 0,33
1973 98,69 0,31 106,1 0,33
1969 99 0,31 105,51 0,33
1965 95,26 0,3 103,81 0,33
1961 88,39 0,04 92,11 0,04
1956 80,28 0,03 86,2 0,04
1951 78,8 0,03 85,31 0,04
1947 78,94 0,03 85,11 0,04




2 priedas

Lentelé. 1*C matavimo rezultatai Driksiy eZero Zuvy zvynuose

Seliavos Kuojos

Metai [ 14C, Paklaida | Metai [ 4C, Paklaida
pMC lo pMC lo

2019 | 106,96 0,67 2019 | 107,60 0,73
2017 | 109,66 0,4 2017 | 109,04 0,74
2016 | 111,85 0,4 2016 | 110,35 0,71
2015 | 1118 0,4 2015 | 111,39 0,75
2014 | 116,31 0,23 2014 | 114,20 0,77
2012 | 117,82 0,23 2012 | 120,05 0,81
2011 | 118,29 0,23 2011 | 121,17 0,82
2010 | 125,46 0,69 2010 | 122,88 0,83
2009 | 128,52 0,71 2009 | 126,15 0,85
2008 | 131,98 0,73 2008 | 131,27 0,89
2007 | 136,11 0,75 2007 | 135,17 0,91
2006 | 138,53 0,27 2006 | 129,53 0,88
2005 | 144,74 0,28 2005 | 138,78 0,79
1999 | 120,32 0,66 1999 | 126,08 0,75
1998 | 118,63 0,65 1998 | 120,53 0,82
1997 | 120,21 0,24 1997 | 121,86 0,82
1996 | 121,95 0,24 1996 | 121,54 0,82
1995 | 122,16 0,24 1995 | 122,20 0,83
1994 | 122,55 0,68 1994 | 124,36 0,84
1991 | 1239 0,24 1990 | 122,05 0,83
1989 | 121,05 0,24 1989 | 121,64 0,82
1988 | 120,05 0,24 1988 | 121,74 0,82
1986 | 118,8 0,65 1987 | 121,69 0,82
1984 | 1212 0,24 1983 | 120,02 0,78

1980 | 125,55 0,25

52



