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Streszczenie. Artykut zawiera podsumowanie doswiadczen Zgroma-
dzonychwczasle ponad dwunastoletniej eksploatacji aparatury po-
miarowej stosowanej w Laboratorium MCw Gliwicach. Sformutowano
gtéwne wymagania, Jakie powinna spedniac aparatura stosowana w po-
miarach radioweglowych oraz kierunki jej doskonalenia. Przedstawio-
no opis metod spalania prébek i oczyszczania CO2 poczawszy od roz-
poczecia pomiaréw chronometrycznych w 1971 roku do chwili obecnej.
Podano charakterystyke pracujacych obecnie w laboratorium zestawow
pomiarowych L1 i L3 wraz z Omowieniem najistotniejszych ich modyfi-
kacji 1 obserwowanych zmian poziomu tda oraz parametry wprowadzane-
go do eksploatacji tréjlicznikowego zestawu L4. W koricowej czesci
przedstawiona zostata krotka charakterystyka rozwoju aparatury e-
lektronicznej stosowanej do analizy impulséw i rejestracji wynikow
pomiarow.

1. WSTEP

Pierwsze w Polsce pomiary aktywnosci izotopu wegla 1*C w koncentra-
cjach naturalnych zostaty wykonane na Uniwersytecie Adama Mickiewicza w
Poznaniu w latach 1950-1952 (Moscicki, 1953). Od tego czasu minedto ponad
30 lat. W tym okresie Laboratorium 1*C kilkakrotnie zmieniato swojg lo-
kalizacje. Pod koniec lat piecédziesiatych i w latach szesédziesigtych da-
towanie prébek metodg 1*C wykonywane byty na Politechnice Gdanskiej. W ro-
ku 1967 zespot pod kierownictwem Prof. Moscickiego rozpoczat budowe prak-
tycznie od podstaw, nowego Laboratorium 1*C na Politechnice Slagskiej w
Gliwicach.

W latach piecédziesiatych i szesédziesigtych opracowano i udoskonalono
technike datowarn radioweglowych za pomocag licznikéw proporcjonalnych, w
szczeg6lnosci licznikéw wypednionych CO-. Technika ta zaadoptowana w La-
boratorium C w Gdansku zostata zastosowana w Laboratorium Gliwickim i
jest uzywana przez caty czas istnienia Laboratorium do chwili obecnej.

Wyznaczanie wieku probki metoda 1°C wymaga wykonania trzech niezalez-
nych pomiaréw szybkosci zliczen: tda detektora (B), badanej proébki (si
oraz wzorca aktywnosci wspétczesnej biosfery (So). Wiek proébki wynosi:



56 A. Pazdur, M. Pazdur

8033 In

Pomiar tda wykonuje sie przez wprowadzenie do licznika proébki CO_
spreparowanej z wegla kamiennego. Obowigzujacym wzorcem aktywnosci C
wspotczesnej biosfery (Stuiver, Polach, 1977) jest kwas szczawiowy znako-
wany weglem C, tzw. NBS Oxalic Acid Standard, ktorego aktywnos$¢ SQX jest
okreslona poprzez warto$¢ SQ wyrazeniem

So * 0,950 Sox.

Wzorcem wtérnym, zaproponowanym w ostatnich latach (Polach, 1979), jest
cukier trzcinowy, tzw. ANU Sucrose Secondary Radiocarbon Dating Standard
o aktywnosci

SANU * 1.500 SO.

2. APARATURA STOSOWANA W CHRONOMETRI1 RADIOWEGLOWEJ

Jakos¢ aparatury stosowanej w chronometrii radioweglowej jest okreslo-
na przez dwa czynniki: doktadno$¢ datowania oraz maksymalny mierzalny wiek
prébki (tzw. zasieg datowania).

2.1. Dok¥adnos$¢ datowania
Dok#adnos¢ wyznaczania wieku jest w oczywisty sposéb uwarunkowana:

a) doktadnoscia, z jaka odtworzone sa w warunkach laboratoryjnych prébki
wzorcowe,

b) reprodukowalnoscig warunkéw pomiaru i ich stabilnoscig w czasie trwa-
nia pomiaru,

c) statystykg zliczen.

Spednienie dwoch pierwszych warunkéw w metodyce pomiardw radioweglo-
wych przy uzyciu licznika proporcjonalnego wypednionego czystym COg wyma-
ga takiej konstrukcji aparatury pomiarowej, ktora zapewni:

1) Uzyskanie z badanej probki dwutlenku wegla, w ktérym wzgledne stezenie
gazéw elektroujemnych nie powinno by¢ wieksze niz 10-& - 10“~.

2) Kontrole czystosci gazu.

3) Poprawny wybér punktu pracy licznika proporcjonalnego.

4) Wprowadzenie poprawek uwzgledniajgacych zmiane wydajnosci detekcji w
przypadku niewielkich odchyleh od warunkéw standardowych.
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2.2. Zasieg datowania

W praktyce chronometrii radioweglowej jednym z parametréw, ktéry cha-
rakteryzuje jakos¢ aparatury pomiarowej, jeat wspodczynnik liczbowy F,
tzw. factor of merit

Od parametru F zalezy bezposrednio maksymalny mierzalny wiek proébki tzw.
zasieg datowania

TmOX « 8033 In 2 ~ tut]

gdzie t - czas pomiaru w minutach.

Wszelkie zmiany konstrukcyjne aparatury w czasie kilkunastoletniej eks-
ploatacji miaty na celu zwiekszenie dokdadnosci i zasiegu datowania oraz
zmniejszenie pracochdonnosci 1 uciazliwosci poszczegdlnych operacji.Efek-
ty te uzyskiwano stopniowo przez doskonalenie rozwigzan konstrukcyjnych i
metod laboratoryjnych zwigzanych z kolejnymi etapami procesu oznaczania
wieku, a mianowicie:

1D preparatykag wstepna,

2) spalaniem prébek i oczyszczaniem CO02,

3) detekcja 4C,

4) analizg i rejestracjg impulséw oraz opracowaniem wynikéw pomiaréw.

3. APARATURA DO SPADANIA PROBEK I OCZYSZCZANIA C02

3.1. Pierwsze spalania probek 1 oczyszczanie C02 (1971-73 r.)

Spalanie proébki i oczyszczanie C02 jest najbardziej czasochtonng i u-
cigzliwg czynnoscig w procesie przygotowania proébki do pomiaru. Schemat
pierwszej aparatury prézniowej stosowanej w tym celu w latach 1971 - 1973
jest przedstawiony na rys. 1 (Kostkiewicz et al, 1974). Uzyskany ze spa-
lania probki dwutlenek wegla podlegat oczyszczaniu w dwoch obiegach ter-
mograwitacyjnych zawierajacych piece ze srebrem, tlenkiem miedzi 1 mie-
dzig. Koricowym etapem oczyszczania byda absorpcja C02 w piecu wypednionym
tlenkiem wapnia. Powyzsza metode oczyszczania cechowata duza czasochdon-
nos¢ i trudnos¢ w uzyskaniu CO02 o odpowiedniej czystosci w przypadku spa-
lania niektérych probek, zwkaszcza torféw, gleb, gytjl itp.



Rys. 1# Schemat aparatury prézniowej stosowanej do spalania proébek i
oczyszczania COg w latach 1971-1973

M - manometry mechaniczne, McL - manometr Mac Leoda, MR - manometr rte-

ciowy, P - przeptywomierze, PD - pompy dyfuzyjne, PR - pompy rotacyjne,
R - rezerwuary CO2 , RPW - rezerwuary prézni wstepnej, S - sondy préznio-
mierzy, W - wymrazarki CO2 , W - wymrazarki pary wodnej, ZD - zbiornik

dozujacy, 1 - licznik proporcjonalny

3.2. Metoda amoniakalna (1973-1980)

Wspomniana wbzesniej duza czasochdonno$¢ i trudnosci w uzyskaniu czy-
stego COg, cechujace proces spalania I oczyszczania COg opisany w rozdz.
3.1, spowodowaty zarzucenie metody i wprowadzenie tzw. metody amoniakal-
nej. Schemat metody jest przedstawiony na rys. 213 . Otrzymany ze spala-
nia probki COg podlegat absorpcji w roztworze zasady amoniakalnej (rys.2).
Wytracony za pomocg chlorku wapnia osad CaCOj po wyptukaniu pozostatosci
NHj by+ traktowany roztworem HCl, a wydzielajacy sie COg oczyszczony w O-
biegu termograwitacyjnym zawierajacym srebro (rys. 3). W  stosunku do
pierwszej z przedstawionych metod, metoda amoniakalna cechowata sie znacz-
nym (okoto dwukrotnym) obnizeniem czasochdonnosci oraz #tatwoscig uzyska-
nia COg o odpowiedniej czystosci. Wadami tej metody byka niezmierna u-
ciazliwos¢ zwiazana z duza chemiczng aktywnoscig amoniaku 1 par kwasu
solnego, mozliwo$¢ zanieczyszczenia probki dwutlenkiem wegla z otoczenia
oraz dodatkowe frakcjonowanie izotopowe A (£1°C) wprowadzone przez samg
metode (Pazdur et al, 1979) . Okreslona eksperymentalnie wartos¢ A( ¢~C)
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Rys. 2. Schemat ukdadu do spalania prébek i absorbcji CO, w roztworze
amoniaku i

A,z - phuczki z roztworem KMnOg, AC - kolba z roztworem NHgOH, Mi - mano-
metr mechaniczny, P - przeptywomierze, T - pudapki pary wodnej

dla jednej z proébek wynosi 3,55%0 00 odpowiadato dodatkowemu bedowi po-
miaru wieku OT s 54 lata.

3.3. Sowa metoda spalania 1 oczyszczania COg

Obecnie stosowana metoda stanowi powrét do metody =z poczatku lat sie-
demdziesiagtych, jednak w postaci znacznie zmodyfikowanej. Jako wzér przy-
jeto system spalania i1 oczyszczania C02 stosowany w Laboratorium 14C w
Groningen (Grootes, 1977). Istota modyfikacji polega na wprowadzeniu zwe-
glania prébek przed ich spalaniem. Spalanie prébek i oczyszczania COg od-
bywa sie w aparaturze prézniowej, omawianej szczegdotowo w oddzielnym ar-
tykule (Pazdur et al, 1985, rys. 2). Oczyszczanie CO02 nastepuje w pie-
cach zawierajacych arebro i miedZ pracujacych w ukfadzie przeptywowym.Kop-
cowy etap oczyszczania polega na wprowadzeniu CO2 do stacjonarnego termo-
grawitacyjnego obiegu z piecami zawierajacymi srebro.

Czasochtonnos¢ stosowanej obecnie metody jest wieksza w poréwnaniu z
czasochdonnoscig metody amoniakalnej. Aparatura, skonstruowana i urucho-
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AgNO3 -807T -196C

Rys. 3. Schemat aparatury prézniowej stuzacej do rozkdadu CaCO, za pomoca

HC1 1 oczyszczania C02

KA - naczynia reakcyjne, B - ptuczki z roztworem AgNoj, M - manometry me-

chaniczne, V - wymrazarki CO-, W - wyrﬂ'azarki pary wodnej, R - rezerwuar
co

miona w 1981 roku, jest nadal na etapie udoskonalen. Zebrane w czasie
blisko dwuletniej eksploatacji doswiadczenia wykorzystane zostang przy
budowie nowego stanowiska do spalan, ktdrego uruchomienie planowane jest
w 1964 roku.

4. DETEKCJA 14C

Pomiar koncentracji izotopu 14C w prébkach, w postaci C02, wykonuje
sie za pomoca aparatury, ktérej integralng czes¢ stanowi tzw. zestaw licz-
nikowy. laboratorium 1C w Gliwicach dysponuje obecnie trzema zestawami
licznikowymi, tzw. zestawem 11, 13 i 14, w przygotowaniu znajduje sie ze-
staw licznika 12.

Poszczeg6lne zestawy licznikowe réznia sie miedzy sobag nastepujacymi
whasnosciami technicznymi:

1) konstrukcjg licznika proporcjonalnego (rodzaj uzytych materiatéw, roz-
wigzanie techniczne konstrukcji): objetoscia licznika (V), promieniem
anody (r0) i katody (™) licznika, sposobem pod¥gczenia wysokiego na-
piecia (k) i wyprowadzenia impulséw z licznika,

2) konstrukcjg oston antykoincydencyjnych.
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3) ostong materiatowa,
4) poziomym lub pionowym ustawieniem licznika proporcjonalnego.

4.1. Zestaw licznika L1

Licznik proporcjonalny, wchodzacy w skkad zestawu 11 przedstawiony na
rys. 4 jest najstarszym z detektoréw uzywanych w laboratorium i byt sto-
sowany jeszcze w laboratorium gdanskim (Moscicki, Zastawny, 1962). Obje-
tos¢ licznika proporcjonalnego wynosi V z 2,9 1, Jego katode stanowi
stalowy cylinder. Wysokie ujemne napiecie doprowadzane® jest na katode,
licznik proporcjonalny ustawiany jest w pozycji pionowej. Na ostone anty-
koincydencyjng sktada sie boczny wieloelektrodowy pierscieniowy licznik
GM o dwunastu anodach (tzw. MSC) oraz tzw. taca, czyli 7 licznikéw GM po-
+aczonych réwnolegle umieszczonych nad licznikiem proporcjonalnym. Katoda
licznika proporcjonalnego odizolowana jest od katody pierscieniowego licz-
nika GM warstwa oleju transformatorowego.

Do roku 1976 licznik 11 pracowat przy cisnieniu C02 wynoszacym 1 atm.,
a zasieg datowania wynosid4 ok. 40 000 lat. Po remoncie licznika propor-
cjonalnego na przetomie 1976/1977 i wprowadzeniu pewnych zmian konstruk-
cyjnych zaczeto stosowa¢ cisnienia C02 przekraczajgace 2 atm. Aktualna war-
tos¢ tha licznika 11 wynosi B a 7.030 t 0.045 cpm, szybkos$¢ zliczeh Btan-
dardu SO = 35.628 - 0.140 cpm; zasieg datowania 46 000 lat.

licznik 11 uzywany jest do datowania duzych prébek, pozwala onna wy-
znaczenie w dwudobowym pomiarze wieku konwencjonalnego z bdedem od ¢50 lat
do ¢100 lat w zakresie holocenu pod warunkiem wykonania pomiaru w warun-
kach standardowych. Do uzyskania odpowiedniej ilosci C02 konieczne jest

spalanie 4 g czystego wegla.

4.2. Zestaw licznika 13

Konstrukcja licznika proporcjonalnego 13 (Moscicki, Zastawny, 1977)
podobna jest do konstrukcji licznika 11, przy czym katoda wykonana jest z
miedzi o wysokim stopniu czystosci. Objetos¢ licznika wynosi V = 1,5 1.
Bezposrednio do licznika proporcjonalnego przylega wewnetrzna ostona ma-
teriatowa w postaci warstwy rteci o grubosci 17 mm.

W poczatkowym okresie licznik 13 pracowat w ustawieniu pionowym (rys.
5)« komorze specjalnie wykonanego bunkra betonowego.wytozonej warstwg ze-
laza. Boczna ostone antykoincydencyjng stanowid pierscieniowy licznik GM
0 na przemian utozonych drutach anodowych (24) i katodowych (24). Ostona
antykoincydencyjna goérna skdadata sie z 11 licznikéw GM podgczonych réw-
nolegle. Pomiary wykonywane przy cisnieniu C02 wynoszacym 1 atm lub 2 atm
w zaleznosci od wielkosci probki. Zasieg datowania wynosit odpowiednio
36 000 lat i 41 000 lat.

W 1982 roku przeprowadzono catkowitg przebudowe zestawu 13, wprowadza-
jac poziome ustawienie licznika proporcjonalnego. Ostone antykoincyden-
cyjna stanowi obecnie poprzednio uzywany wieloelektrodowy pierscieniowy
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Rys. 4. Zestaw licznika t1
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Rys. 5. Zestaw licznika L3 w ustawieniu pionowym (1975-82)
(Moscicki, Zastawny, 1977)

licznik GM, réwniez udozony poziomo. Obecny stan zestawu 13 przedstawiono
na rys. 6. Ulepszenie zewnetrznych oston materiatowych spowodowato istot-
ne zmniejszenie tha. Licznik 13 pracuje obecnie przy cisnieniu C02 wyno-

tho wynosi B » 1.975 i 0.025 cpm, szybko$¢ zliczen

szacym p~Nr 1 atm.,
Do wykonania

standardu SQ a 9.980 - 0.040, zasieg datowania 40 000 lat.
pomiaru wieku w warunkach standardowych konieczne jest spalanie probki za

wierajacej 1 g czystego wegla.

4_.3. Zmiany tda licznikéw L1 1 13

Charakterystyczna cechg zestawéw pomiarowych 11 i 13 jest systematycz-
obserwowany od poczatku ich eksploatacji do chwili obecnej
poziomu thka oraz

7. Zmiany sko-

ny spadek th#a,
Wyréznié mozna przy tym okresy wzglednej stabilnosci
zmiany skokowe. Przedstawione sg one schematycznie na rys.
kowe powodowane sg ulepszaniem oston materiatowych i antykoincydencyjnych
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ZELAZO

Rys.

A. Pazdur,

100M SOM - HV

6. Zestaw licznika 15 (stan obecny)

M. Pazdur
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Rys. 7. Zmiany wartosci tha w licznikach L1 1 13 w czasie eksploatacji
licznikéw. Cyfry 1 i 2 na wykresach oznaczajag wartosci tda licznikéw wy-
pednionych C02 pod cisnieniem odpowiednio 1 i 2 atm

wprowadzaniem nowych rozwigzan aparatury elektronicznej stuzacej do ana-
lizy i rejestracji impulséw. Pewien udziat w obnizaniu sie wartosci tha
posiada zapewne réwniez izotop odowiu 21@Pb, obecny w ostonach materiato-

wych .

4.4. Zestaw licznikéw t4

Zestaw licznikowy 14, przedstawiony schematycznie na rys. 8,skfada sie
z trzech licznikéw proporcjonalnych o objetosci 0,5 1 kazdy, wykonanych z
miedzi i pracujacych pod cisnieniem 4 atm. Liczniki ustawione sg w pozy-
cji pionowej 1 otoczone sa dwucentymetrowa warstwa starego selekcjonowa-
nego otowiu o niskiej radioaktywnosci. Istotng nowosScig zastosowang w ze-
stawie L4 jest wprowadzenie - na wzOr rozwigzania w laboratorium w Gro-
ningen (Tans, Mook, 1979) - antykoincydencji miedzy poszczegolnymi licz-
nikami zestawu, powodujace istotne obnizenie tha. Szczeg6towy opis zesta-
wu zawarty jest w oddzielnym artykule (Pazdur, Walanus, 1985). T4o zesta-
wu potaczonych licznikéw wynosi B = 8.01 i 0.05 cpm, szybko$¢ zliczen
standardu SQ = 33.87 i 0.25 cpm, zasieg datowania 46 000 lat.

Zestaw licznikowy L4 uruchomiony zostat w 1982 roku 1 Jest nadal w
trakcie badan i pomiaréw kallbracyjnych. Wykonane pomiary wieku trzech
prébek datowanych uprzednio za pomoca licznika 11 stanowig potwierdzenie
poprawnosci kalibracji zestawu. Przewiduje sie eksploatacje zestawu L4 Ja-

ko trzech niezaleznych licznikéw L4A, L4B i L4C, dotychczasowe  wyniki
wskazuja na mozliwo$s¢ pracy licznikéw przy cisnieniu C02 réwnym 6 atm.



Rys. 8. Uproszczony przekrdj przez zestaw licznikowy L4

5. ANALIZA 1 REJESTRACJA IMPULSOW

Rozw6j aparatury elektronicznej stuzacej do analizy i rejestracji i»-
pulséw z poszczegblnych zestawéw licznikowych przebiegat w zasadzie zgod-
nie z rozwojem krajowej elektroniki. Jako zasade nadrzedng przy rozbudo-
wie czy wprowadzaniu zupednie nowych systeméw przyjeto stosowanie wydacz-
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nie elementéw dostepnych na rynku krajowym badZz to gotowych seryjnych
podzespotéw, badz tez podzespotdédw wykonanych we whasnym zakresie na pod-
stawie wkasnych projektow.

Pierwsze pomiary w okresie od 1971 r. do 1974 roku wykonywano za pomo-
cg aparatury lampowej, bedacej zmodernizowang wersja aparatury uzywanej w
Gdansku (Moscicki, Zastawny, 1962, Pomykata et al, 1974).

W roku 1974 wprowadzono nowag tranzystorowg aparature elektroniczng, u-
mozliwiadacg obstuge dwéch lub trzech zestawéw licznikowych z automatycz-
na rejestracjg wynikéw na tasmie papierowej.

Obecnie pracujaca aparatura elektroniczna (Bluszcz, Walanus, 1981)
stanowi trzecia generacje zbudowang na bazie systemu CAMAC =z Jednostka
centralng w postaci procesora autonomicznego 131 i obstuguje Jednoczesnie
zestawy licznikowe L1 i L3. Aparature te cechuje duza zwartosc, niski po-
bor mocy, a przede wszystkim wysoka niezawodnos$¢ dziatania, praktycznie
wykluczajaca biezgce naprawy. W okresie od zainstalowania systemu w paz-
dzierniku 1978 roku do marca 1983 przy Jego ciagtej pracy wystapity Jedy-
nie trzy defekty procesora autonomicznego i Kkilka innych drobniejszych a-
warii. Wyniki pomiaréw wyprowadzane sg na tasme papierowg w celu biezacej
kontroli przebiegu pomiaru oraz na tasme perforowang w celu poddania ich
obrobce statystycznej na maszynie cyfrowej ODRA 1305. Opis stosowanej a-
paratury oraz projektowanych udoskonalen zawieraja oddzielne artykuty
(Bluszcz, Walanus, 1980, Wybraniec, Walanus, 1985]).
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HSMEPHTEJIbHAH AffilAPATYPA PAAHOyrjfFiPOUHOM JIABOPATOPHH B rjwBHUE.
KOHCTPYKUHOHHHE H SKCIUiyAIAUHOHBHE OIIHTH

P eabue

£ padoie npenciaBxeHO cyMMBpoBicy ouhtob h3 6onee neu AseHaAUaiHAerHeg
sKcnxyaiauHB H3MepHTejibHoa annaparypu b paAaoyraepoAHog xafioparopHB Hhcth-
Tyia sh3hkh CHxeacxoro lioxHTexHHiecKoro HHCTHiyta b rxHBime. C$opnyxitpoBa-
hh BaxHeOmHe ipeéoBaHaa kbkhm AOJisma yAOBaeiBopaTb H3MepHTexbBaa annapaiy-
pa npHMeHaejtaa b paAaoyraepoAHux B3«epeHHHx a lanxe npaHiianu ee coBepmeH-
ctBOBaHHA. OpeAOTaBAeHO KpaiKoe B330*eHHe mctoaob cxnraHHJi oCpa3UOB o onb-
ctkh CO%,, npHMeHHeMta c 1971 r., KorAa HaaaxHOB paAHoyrxepoAHue HsuepeKBa,
Ao CKX nop. OxapaKiepK30BaHO CB$niHKOBLie ycTaaoBKB h K3 . BasHeghae hx
uoAB$HKauHH b cjieAyioAKe hm noKHJseHHK ypoBHA eoKa. UpeAOiaBAeBO napaueTpH
HOBOO TpexCVeiHHKOBOg yCTaHOBKB L4 . £ 3aKJHOBHTejllI>HOO HaCTB OXapaKiepH30-
BaHo pasBHixe sxexTpoHHog cyeiaog aimapaiypn.

THE MEASURING EQUIPMENT OF THE GLIWICE RADIOCARBON LABORATORY.
EXPERIENCE GATHERED IN THE CONSTRUCTION AND EXPLOITATION

Summary

The article contains a summary of experience gathered during more than
12 years work of the measuring equipment used in Gliwice Radiocarbon La-
boratory. The basic requirements set on the measuring apparatus and the
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ways of improvements are formulated. A brief description of the methods
of sample combustion and carbon dioxide purification used from the begin-
ning of age measurements in 1971 to the present day 1is given. Actually
working counting set-up L1 and L3 are described together with the history
of their modifications and resulting changes of the background counting
rate. The parameters of the new counting set-up L4 comprising three small
proportional counters are given. In the final part a short description of

the development of the electronics used in pulse analysis and data recor-
ding is presented.



