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Abstract

Radiogenic isotope geochemistry is a widely used analytical method among geochemical analyses. Radiogenic
isotopes are mostly used for radiogenic dating of minerals and rocks, they can also be used as tracers (e.g.
Y81/ 0Sr, " Nd/"**Nd, etc.) in characterisation of geological regimes, rocks, and areas.

The radiogenic isotopes can also be successfully applied in the research of siliciclastic sediments. These mostly
clayey sediments, which were used as raw materials of the pottery production, also bear the radiogenic isotope
geochemical properties of the rocks of an orogenic region from which they derived due to alteration and
sedimentation processes. Therefore radiogenic isotope ratios of the ceramics can provide valuable information
about the origin of raw materials, and thus directly about the provenance of the artefacts.

KEY-WORDS: RADIOGENIC ISOTOPE GEOCHEMISTRY, CERAMIC PROVENANCE ANALYSIS, SILICICLASTIC

SEDIMENTS, *’SR/*°SR, "*ND/'**ND ISOTOPE RATIOS

A radiogén izotopok

Egy jol megtervezett és kivitelezett archeometriai
keramiakutatasnak nemcsak a régészek altal feltett
kérdések megvalaszolasa (lehet) a feladata, hanem
a geokémiai adatoknak (f6-nyomelemek, izotdp-
Osszetétel, stb.) a geoldgiai folyamatok ismeretében
torténd korrekt magyarazata is.

A radiogénizotop-geokémia alapjait Soddy és
Rutherford mar a XX. szdzad elsd felében
kidolgozta. Azdta szamtalan 0 moddszer keriilt
alkalmazasra a geoldgiai-geokémiai kutatasokban,
amelyek leginkabb a radiogén kormeghatarozas
teriiletén valtak rutinvizsgalatokkd. A radiogén
izotopok egy masik alkalmazasi terillete a
nuklidok, mint ,tracer”, azaz (nyom)jelzdk
felhaszndlasa, amely mddszer segitségével a
magmas-metamorf kézetek vizsgalata mellett a
sziliciklasztos tiledékek genetikai kapcsolatai (pl. a
lepusztulasi teriilet atlagos geologiai felépitése,
forrask6zet  kemizmusa, stb.) is nyomon
kovethetdek.

Izotopoknak (,,isos topos” = azonos helyl)
nevezzilk a kémiai elemeknek azon atommag
modosulatait, amelyek azonos proton, de eltérd
neutronszammal  rendelkeznek. Az eltérd
neutronszam miatt az elem toltése nem, csak a
tomege valtozik meg. Kissé leegyszerisitve, ez a
tomegkiilonbség és az abbdl fakadd fizikokémiai
folyamatok  okozzak az  izotop-geokémiai
jelenségek két {0 tipusat az izotopfrakcionaciot és a
radioaktiv bomléds jelenségét. Az elébbivel a
stabilizotop-geokémia, mig az utobbival a
radiogénizotop-geokémia tudomanya foglalkozik.
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22  kémiai elem kivételével a periddusos
rendszerben szerepld minden elemet legalabb kettd,
de altalaban tobb stabil és/vagy instabil izotop
alkot. Viselkedésiik szerint két kiilonb6zo
izotopfajtat kiilonboztethetiink meg:

1. A stabil izotopok, amint azt neviik is elarulja,
stabilak, tehat nem bomlanak, pontosabban
bomlasuk a mai technikai fejlettség szintjén
nem mérhetd.

2. A radioaktiv izotdpok instabilak, igy kiilonféle
bomlasi médok (o, B, P', elektron befogas,
spontan bomlds) sordn egy instabil kezdeti
nuklidbdl (anyaizotdop) egy stabil végsé
izotoppa (leanyelem) alakulnak at. Ezeket, a
radioaktiv bomlassal keletkezett, a bomlasi sor
utolso tagjat jelentd stabil nuklidokat nevezziik
radiogén izotopoknak.

A radioaktiv rendszerek sokfélesége ¢és az
archeometriai keramiakutatasokban szerzett
tapasztalatok alapjan (Knacke-Loy, 1994; Knacke-
Loy et al., 1995; Guzowska et al., 2003; Carter et
al., 2004) ebben a munkaban csak a két
legelterjedtebben hasznalt Rb/Sr (*'Sr/**Sr) és a
Sm/Nd (**Nd/"**Nd) izotoprendszerek keriilnek
bemutatasra.

A Rb/Sr VSt ’Sr) izotoprendszer

A ¥Rb izotopbol (a természetben talalhato Rb 27.8
%-a) B~ bomlassal, 4.88 x 10" év felezési id6vel
radiogén, stabil *’Sr izotop keletkezik. A keletkezd
leanyelemek szamat a kovetkezd bomlasi egyenlet
irja le:

¥7Sr =*Sr; + ¥'Rb (&-1), ahol
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St = ¥Srizotopok szama a vizsgalt
asvanyban

¥Sr; = ¥Srizotopok szama a vizsgalt
asvany keletkezésekor

Rb = YRb izotopok szama a méréskor

A = bomlisi dllando “Rb=142x 10°

a
t = avizsgalt 4svany keletkezési ideje

A fenti egyenletb6l lathatd, hogy egy vizsgalt
dsvany (kozet) Y'Sr izotopjainak mennyisége
egyrészt az eltelt idé soran a “'Rb bomlasabol,
valamint a mar az asvany altal eredetileg is
tartalmazott *’Sr mennyiségébél adodik ossze. A
LIL (Nagy lonsugaru) elemek ko6zé tartozdo Rb és
Sr  hasonléan viselkednek a  magmatikus
folyamatok soran, azonban a némiképp -eltérd
toltés/ionsugar hanyados miatt szilikdtos magmak
esettben a Rb erdsebben kompatibilisebb
viselkedésli, mint a Sr, azaz a frakcidnacios
kristalyosodés soran inkabb a maradék magmaban,
majd a késébbiekben a beldle megszilardulo
koézetekben dasul a felsdkéregben. A Rb
felsdkéregben valo dusulasa kovetkeztében, és
mivel a *Rb izotopbol a radioaktiv bomlis soran
¥Sr izotop keletkezik, a felsékéregre jellemzé
savanyu ¢€s neutralis kozettipusok (az id6
elérehaladtival is) gazdagabbak lesznek *’Sr
izotopban, mint a bazisos-ultrabazisos (pl. bazalt)
koézetek, amelyek a kristadlyosodds korabbi
fazisaival soran képzddnek, és ezért jelenlétiik
inkdbb az als6 kéreghez kapcsolddik. Ezaltal az
izotopértékek kifejezésénél hasznalt ¥ Sr/*’Sr arany
a felsOkéreg-eredetii savanyi magmas kozetektdl
az alsOkéreg vagy kopeny eredetli bazisos-
ultrabazisos kozetek felé csokkend tendenciat
mutat (1. abra).
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1. dbra Kiilonbozé tipust koézetek és iiledékek
izotoparanyainak értékei a ¥'Sr/*°Sr - '"*Nd/"**Nd
diagramon (White, 2001 utan modositva)
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A Sm/Nd ("*Nd/"**Nd) izotéprendszer

A '"Sm izotopbol o bomlassal, 1,06 x 10" év
felezési idével radiogén, stabil 'Nd izotdp
keletkezik. A keletkezd leanyelemek szamat a
kovetkezd bomlasi egyenlet irja le:

INd = ""Nd; + '"YSm (e"-1), ahol

"Nd = 'Nd izotopok szima a vizsgalt
asvanyban

"Nd izotopok szama a vizsgalt
asvany keletkezésekor

"'Sm = Sm izotépok szdma a méréskor

A = bomlasi allandd *'Rb = 1.42 x 10°

11,-1
a

N
Z
o

|

t = avizsgalt 4svany keletkezési ideje

Hasonléan a Rb/Sr rendszernél leirtakhoz egy
vizsgalt asvany (kézet) '®Nd izotopjainak
mennyisége az eltelt idé soran a radioaktiv '“’Sm
bomlasabol, valamint a mar az asvany altal
eredetileg is tartalmazott '“Nd mennyiségébdl
adodik 6ssze. A Sm és Nd a konnyt ritkafoldfémek
koz¢ tartoznak, ezaltal egymashoz nagyon hasonld
geokémiai  tulajdonsagokkal rendelkeznek. A
kisfoki  szerkezeti  kiilonbségekbdl —addddan
azonban megoszlasi  hanyadosuk  némiképp
kiilonbozik. A Sm szilikatos magmak esetében
ugyan valamivel kevésbé inkompatibilisen
viselkedik, mint a Nd ez azonban csak nagyon
kismértéki  eltérés, hiszen mindkét elem
inkompatibilis és a maradékmagmaban dusul,
vagyis ez nem indokolja, hogy miért a savanyubb,
felsokéreg-eredetli kozetekben dusul jobban a Sm-
hoz képest. A bazaltos kozetek nagyobb
"SNd/'"*Nd ardnyanak oka az, hogy tSbbségiik
kimeriilt asztenoszféra kopenybdl szarmazik,
amelynek a kimeriilés miatt a fenti izotoparanya
nagyobb. A differencialt kozetek izotoparanya
elsdsorban att6l fiigg, hogy milyen aranyban
kontaminalodnak (olvasztanak magukba)
kéreganyagot, illetve els6dleges magmajuk milyen
(mennyire kimeriilt) forraskézetbdl szarmazik, A
nyomjelzéként (tracer) hasznalt '*Nd/"**Nd arany
tehat, ellentétesen a ¥’Sr/**Sr-nél tapasztaltaknal, a
kimeriilt alsokéreg- vagy kopeny eredetii bazisos-
ultrabazisos kézetektol a savanyu-neutralis kézetek
felé csokkend tendenciat mutat (1. abra), de ezt a
differenciaciés és kontamindcios folyamatok
befolyasolhatjak.

Radiogén izotopok az iiledékgeokémia és
a keramiaanalizis szolgalatiban

Korébbi geokémia kutatdsok (Goldstein et al.,
1984; Goldstein & Jacobsen, 1988; Miller &
O'Nions, 1984; Nelson & DePaolo, 1988) alapjan
sikeriilt kimutatni, hogy egy orogén teriilet
lepusztulasabol szarmazé sziliciklasztos (foleg
agyagos) uledékek radiogénizotop-Osszetétele
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tiikkrézi az orogén kdzeteinek izotop Osszetételét.
Az izotopOsszetétel - a tOmegaranyokat is
figyelembe véve - a lepusztulasi teriilet
kézettipusainak az atlagos értékét adja.

Az eléz6 részben Osszefoglaltak alapjan, két eltérd
geologiai felépitési és/vagy kort teriilet és a
lepusztuldsukbol  szdrmazd  iledékek, eltérd
izotoposszetétellel rendelkeznek. Ez a megallapitas
els6sorban a Nd izotépokra vonatkozik, a Sr
izotopok az elem geokémiai viselkedését
figyelembe véve (inkompatibilitds, mobilitas)
azonban szintén felhasznalhatéak az iiledékek és
keramiak eredethatarozasa soran (Goldstein et al.,
1984; Miller & O'Nions, 1984; Nelson & DePaolo,
1988; Knacke-Loy, 1994; Knacke-Loy et al., 1995;
Carter et al., 2004). Tovabbi fontos tényezd -
elsdsorban a Nd izotépok esetében -, hogy a
mallasi, szallitdsi, metamorf (amfibolit faciesig
bezarolag) folyamatok sordan nem valtoztatjadk meg
az aranyaikat, valamint az ugyanabba a geologiai
formacioba tartozd kiillonbozé szemcseméretii
sziliciklasztos iiledékek/kdzetek is azonos, vagy
nagyon hasonld izotopdsszetételt mutatnak (Nelson
& DePaolo, 1988).

A keramiak esetében fontos, hogy a betemetodés
utani talajviz-eredetii 4svanyok (pl. kalcit) gyakori
kivalasa, valamint a keramiakésztés kozben a
magas égetési homérséklet sem okoz Iényeges
valtozasokat a nyersanyag eredeti
izotoposszetételében (Knacke-Loy, 1994; Carter et
al., 2004).

Eredmények a keramiakutatdsok
teriiletén

A radiogén izotopok archeometriai
keramiavizsgalatokban eldszor az 1990-es évek
elsé felében keriiltek alkalmazasra (Knacke-Loy,
1994; Knacke-Loy et al., 1995). A Tiibingeni
Egyetem (Németorszag) Geokémiai Tanszékén
bronzkori keramialeletek eredetét vizsgaltak a
kisazsiai Trojabol, a gorogorszagi Miikénébdl,
valamint Ciprusrol (Knacke-Loy, 1994). Az
eredmények jo Osszhangban voltak a korabbi
iledékgeokémiai vizsgalatok eredményeivel ¢és
megallapitasaival (Goldstein et al., 1984; Miller &
O’Nions, 1984; Nelson & DePaolo, 1988), igy
szamos agyagos iiledék valamint finomkeramia (a
vizsgélt cserép legnagyobb  sovanyitbanyag
szemcséi nem haladjak meg a 0,2 mm-t; Schneider
et al., 1978) leldhelyét sikeriilt meghatarozni a
modszer segitségével. A modszer elsdsorban a
homogén finomkeramidk esetében alkalmazhato
nagyobb biztonsaggal, azonban egyéb
hagyomanyos kodzettani-geokémiai modszerekkel
kiegészitve és bizonyos paraméterek
figyelembevételével  durva  sovanyitdanyagot
tartalmazo régészeti keramiak eredethatarozasahoz
is alkalmazhat6 (Pintér, 2005).
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A legfontosabb tényezd, amit figyelembe kell venni
a durvakeramiak izotopgeokémiai vizsgalata soran,
az a sovanyitdanyag mindsége ¢és mennyisége.
Kevés  kvarchomokkal sovanyitott,  vagy
koézetlisztes agyagbol készitett keramiak Nd és Sr
izotopoOsszetételében nem lehet olyan mértéki
eltéréseket  tapasztalni,  amelyek  nagyban
befolyasolndk az eredethatarozas helyességét. A
zomében kvarcbol allo6 homokkal sovanyitott
keramiak esetében a nyomelemekben szegény SiO,
asvanyok nem fogjak nagyban befolyasolni az
agyagos alapanyag eredeti izotopdsszetételét,
tovabba az egy foldtani formacidba tartozo
kiilonbdz6 szemcseméretii sziliciklasztos tiledékek
Nd izotop-Osszetételét sem  befolyasolja a
szemcseméret valtozasa (Nelson & DePaolo,
1988). Mas a helyzet az olyan szemcséknél,
amelyek a geokémiailag meglehetdsen ,,tisztanak™
tekinthetd kvarctol eltéréen jelentés mennyiségii
nyomelemet és azok bomlasabdl szarmazo
kiilonféle radiogén izotopokat tartalmaznak,
amelyek a keramiak alapanyagaul szolgalo,
izotoposszetételilkkben a lehordasi teriiletre jellemzd
atlagos értékeket mutatd agyagoktdl jelentOsen
kiilonbozhetnek, azaz egyértelmien nem az
agyagos alapanyagot szolgaltaté geologiai formacio
részét képezik.

Ilyen nyomelem gazdag asvanyok, pl. a granatok,
biotit, amfibol vagy piroxén, valamint szamos
metamorf, vulkanikus, mélységi magmas eredetii
kézetszemesék, amelyek egy korabeli
nyersanyagleldhely geologia felépitésétdol ¢és a
keramia  készitési  technologigjatol  fliggden
kiilonbdz6 mennyiségben jelenhetnek meg a
régészeti leletegyiitteshez tartozo
keramiatoredékekben.

Trojai koravaskori keramiatdredékek vizsgalatakor
(Pintér, 2005) deriilt fény arra, hogy a benniik
talalhato  sovanyitéanyagnak  hasznalt nagy
mennyiségli  neutralis  Osszetételli  (andezites)
vulkanit tormelék, az agyagos iiledékek atlagos Nd
izotop-Osszetételénél  magasabb  '*Nd  izotdp
tartalmat mutatott és igy magasabb '*Nd/'*‘Nd
arany jellemezte, amely a vizsgalt keramia atlagos
izotoposszetételét  is  befolyasolta. Ebbdl
eredendbéen az edény nem helyben vald készitésére
lehetett volna kdvetkeztetni. A cserépbdl egyszerii
mechanikus mddszerrel eltavolitott a lehordasi
teriillet atlagos '“Nd/'**Nd aranyanal magasabb
izotop értékkel jellemezett vulkanit szemcsék
nélkiil, a maradék agyagos matrixbol végzett mérés
eredményeként kapott izotoposszetétel egyértelmi
elmozdulast mutatott a helyi agyagos iiledékek
izotopdsszetétele altal meghatarozott mezé felé (2.
abra), igy a sovanyitdanyagnak a teljes minta
izotoposszetételére gyakorolt hatdsa, valamint a
keramia  helyi készitésének elképzelése is
megerdsitést nyert.
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2. abra Vulkanittoredékes trojai keramia és
ugyanabbol a mintabol, a wvulkanit eredetli
sovanyitbanyag eltavolitdsa utdn, csak az
alapanyagbdl ~ meghatarozott  izotopdsszetétel
értékeinek valtozasa (Id. nyil; Pintér, 2005 utan
modositva)

Egy masik példa alapjan egy szintén Trojabol
szarmaz6 bronzkori durvakeramia vizsgalata soran
a régészeti stilusjegyek alapjan biztosan helyben
készitett keramiatipus a helyi {ledékszignaltol
teljesen eltérd izotoposszetételt mutatott. Ebben az
esetben a cserépben talalhatdé nagy mennyiségii
ultrabazisos eredetii magmatit toredékek
befolyasoltak az anyag geokémiai Osszetételét €s
igy ez okozta a tobbi helyben késziilt keramia
illetve a helyi iiledékanyag izotdpdsszetételétol
val6 eltérést (3. abra; Knacke-Loy, 1994).

Els6sorban a durvakeramidk esetében a kapott
adatok értelmezésénél nem hagyhatd figyelmen
kiviil a nyersanyagot szolgaltatdé iiledékgyjtd
medence és a lepusztulasi teriilet geologiai
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felépitése, kora. Ezért, amint azt a fenti két példa is
mutatta, a polarizacidos mikroszkopi vizsgalatok, a
vizsgalt  toredékek pontos  asvany-kdzettani
ismerete  nélkil a  kapott  izotopértékek
magyarazata, értékelése, gyakran, a valosagtol
eltérd kovetkeztetésekhez vezethet.

Konkluzio

A radiogénizotop-geokémiai modszer a jovo
potencialis keramiakutatasi lehetdségei kozott
szerepelhet. Legfontosabb elényei a kis (de a teljes
minta Osszetételét reprezentald) anyagmennyiség,
tovabba, hogy szamos masodlagos (betemetddeés,
égetés, mallas) tényezé hatasa elhanyagolhato,
mivel azok nem befolyasoljdk az izotoposszetételt
valamint kozvetlen Osszehasonlitasi lehetség a
szakirodalomban szereplé adatokkal. A moddszer
finomkeramiak esetében megbizhatobban
alkalmazhato, durvakerdmidk estében a kézettani
elemzés ¢és a komplex geologiai-geokémiai
ismeretanyag az adatok értelmezéséhez
elengedhetetlen. A modszer szamtalan elénye
mellett azonban nem hagyhatd figyelmen kiviil a
meglehetdsen magas mérési koltsége sem, amely
valészintileg egy ideig még hattérben tarthatja az
archeometridban hasznalatos hagyomanyos (XRF,
INAA, ICP-MS, stb.) geokémiai mérési mddszerek
korébdol.

Fontos tovabba azt is megjegyezni, hogy nem a
keramia nyersanyag eredethatarozasanak geokémiai
problémait megoldd, hanem egy szadmos egyedi
elénnyel jar6 modszerr6l van szo, amelynek
segitségével kiilonféle, az eredethatarozasban
gyakran fellépo probléma megoldasat
elosegithetjiik, leegyszerlisitve a  vizsgalatok
menetét és az eredmények értelmezését.

] — ult'r‘apézit’tal-'ta-l.mﬂ '
trojai keramiatoredek

0.5125+

0.5124 4

143Nd/144Nd

0.5123

Aharkoy

3. abra
@ keramia
Trojai, Troja kornyeki,
valamint miikénéi agyagos
illedékek és helyi
kerdmidk, valamint egy
trojai  ultrabazit-tartalmu
durvakeramia-minta

YSr/*°Sr és Nd/Nd
értékei (Knacke-Loy,
1994 utan modositva)

O Uledékminta

'l' +2 sigma

0.708 0.710

876 /865y
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