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RADIOAKTIV HULLADEKOK MINOSITESET CELZO
LABORATORIUMI TESZTKISERLETEK

Siivegh Karoly, Homonnay Zoltan, Kovacs Krisztina, Kudor Matyas

ELTE Kémiai Intézet, Magkémiai Laboratorium

A radioaktiv hulladékok elhelyezése altalanos problémadja a nuklearis dgazatnak, de ez nem csak
a — joval kozismertebb — kiégett fltéelemek sorsaval kapcsolatos probléma, hanem érinti azokat a
hulladékokat (nem feltétlen nuklearis anyagokat, hanem altalaban radioaktiv izotopokat) amelyek
radioaktivitasa azon a hataron van, ami a szabad szintli aktivitdshoz kozeli. Annak eldontése, hogy
egy adott, radioaktiv hulladékot tartalmaz6 hordoban 1év6 aktivitas olyan csekély, hogy az
felszabadithatd, nem csak szakmai, hanem komoly anyagi konzekvencidkkal jaro kérdés is. Ezért
kritikusan fontos olyan egyszerii és lehetdleg olcsé modszer megtaldlasa, ami a hulladék
mindsitétét megbizhatéoan garantdlja. A Gamma Zrt. altal kezdeményezett projekten belill, egy
ilyen moddszer kidolgozasdhoz sziikséges néhany laboratoriumi tesztkisérlet eredményérol
szamolunk be.
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Koszonetnyilvanitas:

A bemutatott munka a Kulturalis és Innovacidés Minisztérium Nemzeti Kutatéasi, Fejlesztési és
Innovacids Alapbdl nyljtott timogatasaval, a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési €s Innovacios Hivatal
altal timogatott, 2024-1.1.1-KKV_FOKUSZ-2024-00076 szamu projekt részeként valosult meg.
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LABORATORY TEST EXPERIMENTS AIMED AT THE
CHARACTERIZATION OF RADIOACTIVE WASTE

Siivegh Karoly, Homonnay Zoltan, Kovacs Krisztina, Kudor Matyas

ELTE Institute of Chemistry, Laboratory of Nuclear Chemistry

The disposal of radioactive waste is a general challenge for the nuclear sector; however, the issue
extends beyond the fate of spent fuel—which is far more widely known—to include waste
materials (not necessarily nuclear fuel, but generally radioactive isotopes) with activity levels
approaching the threshold for clearance. Determining whether the radioactivity within a specific
drum of waste is low enough to allow for its clearance is a matter with significant financial
implications, in addition to technical ones. Consequently, it is critically important to identify a
simple and—ideally—cost-effective method that reliably ensures the proper classification of the
waste. In this paper, we report on the results of laboratory tests conducted as part of a project
initiated by Gamma Zrt. to develop such a method.

Figure 1. Relative

—a— E200 Intensity attenl}atlon of
—e— E300 photons of a given energy
0.0 E600 (Exxx in keV) measured
—v— E800 with an Nal(Tl)
01 scintillation detector
using an Al absorber. The
2 . differing behavior is a
> — function of the
< N e —— measurement geometry.
< 03 \ T e ——n
Y
-0.4 -
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thickness of Al/ mm
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NAGYMERETU RADIOAKTIV HULLADEK
1ZOTOPOSSZETETELENEK MEGHATAROZASA

Nénvyei Arpéd, Feil Ferenc, Menyhei David, Meczker Andras

MVM Paksi Atomeromii Zrt., 7031 Paks, Pf. 71

A Paksi Atomerédmiiben a 2003-ban tortént tizemzavar felszamolasa soran tobb egyedi berendezést
¢és eszkozt hasznaltak. Ezek koziil a legnagyobb az Gn. munkaplatform, amit hulladékként nem
lehetett kezelni a normal tizemi technologidkkal, a taroldsa szintén koriilményes volt, mert csak a
reaktorcsarnokban fért el és utban volt az lizemviteli és karbantartasi munkék soran. A lehetséges
kezelési és artalmatlanitasi lehetoségek kidolgozasahoz és végrehajtasahoz sziikséges volt a
radioaktiv szennyez6 izotopok Osszetételnek meghatarozasa.

A platformot nagy aktivitasu radioaktiv tormelék eltavolitdsa sordn hasznaltak, ami
nukledris lizemanyagbol keletkezett, a szennyezdi kozott elméletileg a periddusos rendszer
mindegyik izotopja megtalalhato volt. Ezért el6szor azt a koncepciot kellett kidolgozni, hogy mik
azok a radionuklidok, amiket sziikséges megmérni.

kiilonb6z6 modszerekkel tobbszor is dekontaminaltak, ezért a fém feliiletén mar csak fixalt
formaban jelenlévd radioaktiv szennyezOk mintdzasara a klasszikus doérzsmintavétel nem
megfeleld. Tovabba mivel a berendezés felszine nagy (~160 m?) amin a szennyez8dés eloszlasa
sem ismert, igy az azonos térbeli eloszlasi mintavétel igy nem adna valos eredményt, ezért olyan
modszert hasznalunk, amivel a rendelkezésre allo lehetdségek alapjan is igazolni tudjuk, hogy a
mért értékek jellemzdek a teljes hulladék mennyiségre. Ezt egyrészt maga mintavételi program
biztositotta: az elsddlegesen alkalmazott elektrokémiai mintavételt kézimiiszeres mérésekkel és
dorzsmintavételekkel egészitettiink ki, ¢és felhasznaltuk az {izemeltetés sordn képzodott
kontamincdios tapasztalatokat is. Tovabba ennek megfeleléen dolgoztuk ki az eredmények
kiértékelésének modszertanat is, igy a mintdk gammaspektrometriai adatainak eldzetes értékelése
¢és megfeleld statisztikai feldolgozasa alapjan kertiiltek kivalasztasra a komplex izotdpdsszetétel
meghatdrozasara szolgal6é mintak. Ezek az in. nehezen mérhetd izotopok (alfa-, 1agy béta-sugarzo
¢s rontgen sugarzd nuklidok) mérésére az atomerdmu iizemellendrzé laboratoriuma nincs
felkésziilve, ezért azok meghatdrozasat kiilsd intézetben végeztettiik el.

Az eredmények ismeretében megvizsgaltuk az alternativ hasznositasi, kezelési és
elhelyezési lehetdségeket. Ami alapjan a sugarvédelmi és miiszaki szempontbol a
legbiztonsagosabb megoldas, a platformot, egyedi sugarhatosagi felszabaditasi eljarast kovetden,
darabolas nélkiil kiszallitani, és veszélyes hulladéklerakon artalmatlanitani. A részletes radiologiai
vizsgalatok eredményei alapjan definidltuk a felszabaditasi folyamat tervezési alapjat, definialtuk
azokat a besugarzasi Utvonalakat, amelyek ismeretében a lakossdg tobblet sugarterhelése is
kiszamithat6 volt. Végiil az igy megalapozott engedélyezési folyamatot kdvetden a platformot ki
lehetett szallitani az atomerémi ellenérzott zonajabol.
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DETERMINATION OF THE ISOTOPIC COMPOSITION OF LARGE-
SCALE RADIOACTIVE WASTE

Arpad Nénvei, Ferenc Feil, David Menyhei, Andras Meczker

MVM Paks Nuclear Power Plant Ltd., H-7031 Paks, P.O. Box 71, Hungary

During the recovery operations following the 2003 incident at the Paks Nuclear Power Plant,
several unique items of equipment and tools were utilized. The largest among these was the work
platform, which could not be processed as waste using standard operational technologies. Its
storage was similarly problematic, as it fitted only within the reactor hall and posed an obstruction
during operation and maintenance activities. To develop and execute viable management and
disposal options, determining the radioactive isotopic composition became essential.

The platform was employed during the removal of high-activity radioactive debris derived
from nuclear fuel; thus, theoretically, isotopes of every element in the periodic table could be
present among the contaminants. Consequently, the initial objective was to establish a framework
defining which specific radionuclides required measurement.

A complex sampling strategy also had to be formulated. Given that the platform had
previously undergone multiple decontamination cycles using various methods, classical smear
sampling was inadequate for characterizing the radioactive contaminants remaining fixed on the
metal surface. Furthermore, owing to the large surface area of the equipment (~160 m?) and the
unknown distribution of contamination, uniform spatial sampling would not have yielded
representative results. Therefore, a method was selected to demonstrate, within the available
capabilities, that the measured values were representative of the entire waste volume.

This was ensured primarily through the sampling program itself: the primary technique of
electrochemical sampling was supplemented by hand-held instrument measurements and smear
samples, alongside operational experience regarding contamination patterns. Accordingly, a
methodology for data evaluation was devised: samples designated for comprehensive isotopic
characterization were selected based on preliminary evaluation and statistical processing of
gamma spectrometry data. Because the power plant's operational monitoring laboratory is not
equipped to measure difficult-to-measure isotopes (alpha-, soft beta-, and X-ray-emitting
nuclides), their determination was contracted to an external specialized institute.

Based on the analytical results, alternative recycling, treatment, and disposal options were
evaluated. From radiation protection and technical safety perspectives, the optimal solution was
determined to be the off-site transport of the platform without dismantling, following an individual
regulatory clearance procedure, for final disposal at a hazardous waste landfill. The results of the
detailed radiological evaluations established the design basis for the clearance process and defined
the exposure pathways required to calculate potential public dose increments. Ultimately,
following this well-substantiated licensing process, the platform was successfully removed from
the controlled area.
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A BUDAPESTI KUTATOREAKTOR SUGARVEDELMI RENDSZERENEK
ERTEKELESE MUNKAVEDELMI SZEMPONTBOL

Ratkai Akos Tamas
HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont, Budapest 1121 Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.

A nuklearis létesitmények biztonsagos miikddtetése olyan komplex megkozelitést igényel,
amelyben a technologiai €és sugarvédelmi kovetelmények mellett a munkavédelem szempontjai is
hangsulyosan érvényesiilnek. Sugérveszélyes munkakornyezetben a hagyomanyos munkahelyi
veszélyforrasok mellett az ionizalo sugarzasbol ered6 kockazatok kezelése is sziikséges, ezért a
munkavédelem és a sugarvédelem szamos teriileten szorosan kapcsolodik egymashoz. A kutatas
célja a HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokdzpont altal iizemeltetett Budapesti Kutatoreaktor
munkavédelmi és sugarvédelmi rendszerének egyiittes vizsgalata, a két szakteriilet kapcsolddasi
pontjainak feltardsa, valamint a tovabbfejlesztés lehetséges iranyainak meghatarozasa volt.

A vizsgalat dokumentumelemzésre, helyszini bejarasokra és kvalitativ adatgytjtésre épiilt.
A kutatas soran a vonatkozo6 jogszabalyi és intézményi szabdlyozas mellett a reaktor teriiletén
alkalmazott munkavédelmi és sugarvédelmi intézkedések gyakorlati megvaldsulasa is értékelésre
keriilt. A helyszini tapasztalatokat szakmai interjuk egészitették ki, amelyek segitségével lehetdség
nyilt a jelenlegi rendszer miikodésének, erdsségeinek és tovabbfejlesztheto teriileteinek gyakorlati
szempontu feltarasara.

A vizsgélat alapjan a Budapesti Kutatoreaktorban a munkavédelmi és sugarvédelmi
feladatok szorosan Osszekapcsolodnak, ugyanakkor a két szakteriilet sajatos kompetencidi és
feleldsségi korei tovabbra is jol elkiilonithetdk. A kutatas nem azonositott olyan rendszerszintii
hianyossagot, amely a jelenlegi biztonsagi rendszer alapvetd atalakitasat indokolnd, ugyanakkor
tobb olyan fejlesztési lehetdség keriilt meghatarozasra, amelyek a meglévd struktardkra épitve
tovabb novelhetik a biztonsagi miikodés hatékonysagat. A fejlesztési iranyok kozott megjelenik
tobbek kozott a munkavédelmi és sugarvédelmi ismeretek célzott fejlesztése, a reaktorépiiletbe
torténd belépést megel6z0 alapismeretek egységesitése, az innovativ gyakorlati képzési
lehetdségek szélesebb korti alkalmazésa, a biztonsagi informaciok hozzaférhetdségének javitasa,
valamint a meglévd digitalis rendszerek tovabbfejlesztésének lehetdsége.

Az eredmények alapjan a munkavédelem ¢€s a sugarvédelem nem egymast helyettesitd,
hanem egymast kiegészitd biztonsagi teriiletek. A két szakteriilet kozotti kapcsolatok tudatos
erOsitése — sajat szakmai kompetencidik ¢€s felel@sségi rendszerilk megtartdsa mellett —
hozzajarulhat a kutatoreaktori munkakdrnyezet biztonsdganak és a szervezeti biztonsagi
kultaranak tovabbi fejlesztéséhez.

Kulcsszavak: Budapesti Kutatoreaktor, munkavédelem, sugarvédelem, nuklearis biztonsag,
biztonsagi kultara
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VIZUALIZALT H3D® H400 MERESTECHNIKAI ESZKOZ
KIPROBALASA ORVOSI ALKALMAZASBAN

Taba Gabriella!, Kari Béla', Sziics Laszl6!, Ritvay Dorottya Maria', Vizbel Akos',
Petranyi Janos?

1. Semmelweis Egyetem, Sugarvédelmi Szolgadla
2. Gamma Miiszaki Zrt.

A Semmelweis Egyetemen tSbb helyszinen lehetdség nyilt a Gamma Miszaki Zrt.
egyiittmiikodésével egy 0j sugarzast mérd és vizualizald eszkdz (H3D® H400) kiprobalasra. Az
eszkoz képes 4m (360°) forras beazonositasara és egy képi felvételre torténd fuzioval lathatova
tenni a sugdrzasi tért. Méréstartomanya 50keV-3000keV kozott van, detektor >19 cm® CZT
(CdZnTe) késziilt igy az orvosi teriileten hasznalt izotopok esetén alkalmazhatd. Az eszkoz
rendelkezik izotdp konyvtarral igy sikerdilt tesztelniink orvosi teriileten az izotdp azonositasi
képességeit. A leghasznosabb alkalmazas a hulladékok azonositasanal és mindsitésénél bizonyult.
De nagyon hasznos a képi vizualizacié rontgen dozis terek, vagy a sugérterapias eszkoz esetén is.
Oktatasi célokra immaron 2 éve hasznaljuk a hulladék merésekor felvett képanyagot. Radiokémiai
alkalmazasnal els6sorban a hulladékok kezelésénél lagy bétak és alfa sugarzok kivételével
hasznalhato. A gyartd eszkozei kozott talalhatoak compton-szorast mérd modellek is.
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TECHNECIUM-99 ES RADIUM-226 ICP-MS MODSZERREL

Papp Istvan!, Felfoldi Réka?

!Isotoptech Zrt
’Debreceni Egyetem Természettudomanyi és Technolégiai Kar Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék

Az Isotoptch Zrt. laboratériumaiban tobb, mint két évtizede foglalkozunk nehezen mérhetd
radionuklidok meghatarozasaval. A radiometrikus moddszerek mellett a hosszu életi nehezen
mérhetd izotopok meghatarozéasara induktiv csatolasu plazma - témegspektrometrias modszereket
is fejlesztiink. A tomegspektrometrias modszerek eldnye a rovidebb mérési id6, esetenként az
egyszeriibb kémiai elvalasztds. Eldadasunkban a radium-226 és a technécium-99 nuklidok
elvalasztasdra és meghatirozéasara fejlesztett modszerek eredményeit mutatjuk be. A Ra-226
nuklidot kozvetleniil hataroztuk meg vizmintabol. A moddszer alsé méréshatara kb. 1 Bg/l, ami
elékoncentralassal tovabb csokkenthetd.

A technéciumot atomerédmiivi folyékony radioaktiv hulladék mintabol hataroztuk meg
savas roncsoldst és extrakcios kromatografids elvdlasztds utdn. Az elvalasztist tercier amin
hatdanyagu, gyengén bazisos kromatografids gyantan végeztiik. Az alsé méréshatar a feldolgozott
minta mennyiségétdl fiiggden 0,05-0,2 Bq/l.

DETERMINATION OF TECHNETIUM-99 AND RA-226 WITH ICP-MS
METHOD

Istvan Papp', Réka Felfoldi?

Isotoptech Zrt., Bem tér 18/C 4026 Debrecen, Hungary
2University of Debrecen Faculty of Science and Technology, Department of Inorganic and
Analytical Chemistry, Egyetem tér 1., 4032 Debrecen, Hungary

Difficult-to-measure radionuclides are determined in the laboratories of Isotoptech Zrt for more
than two decades. In addition to radiometric methods, we are also developing inductively coupled
plasma mass spectrometry (ICP-MS) techniques for the determination of long-lived, DTM
isotopes. The advantages of mass spectrometry methods include shorter measurement times and,
in some cases, simpler chemical separation. We present the results of methods developed for the
separation and determination of radium-226 and technetium-99 nuclides. The Ra-226 nuclide was
determined directly from water samples. The lower limit of quantification (LOQ) of the method is
approximately 1 Bg/L. The LoQ can be improved by pre-concentration.

Technetium was determined from nuclear power plant liquid waste samples following acid
digestion and extraction chromatographic separation. The separation was performed on a weak
basic chromatographic resin containing a tertiary amine extractant. The lower limit of
quantification ranges from 0.05 to 0.2 Bq/L, depending on the volume of the processed sample.
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UJ KROMATOGRAFIAS GYAN,TA,K a-BOMLO 1ZOTOPOK
ANALITIKAJABAN

Vajda Néra!, Molnar Zsuzsa', Bokori Edit!, Papp Istvan?

! RADANAL Kfi., Konkoly-Thege M. ut 29-33, 1121 Budapest
2ISOTOPTECH Zrt., Bem tér 18/C, 4026 Debrecen

Az a-boml6 nuklidok csaladjat természetben eléforduld bomlasi sorok anyaelemeinek (U, Th),
bomlasi soraik tagjainak (Ra, Po), mesterséges eredetii aktinidaknak (Np, Pu, Am, Cm), valamint
egy¢éb aktivalasi termékeknek (Ac, Lu) a radioizotopjai alkotjak. Szerepiik a nuklearis iparban, a
kornyezetben és az utdbbi idoében egyre ndvekvd mértékben a nuklearis medicinaban kiemelkedd.
Elemzésiik a-spektrometridval és napjainkban egyre elterjedtebben tomegspektrometriaval
torténik. Mindkét modszer esetében a miiszeres analitikdt megel6zi az elemspecifikus kémiai
elvélasztas. A 90-es évektdl terjedt el az extrakcids kromatografias (EK) gyantdk hasznalata az
analitikdban a csapadékos, ioncserés, oldoszeres extrakcids moddszerek kivaltasara nagyobb
hatékonysaguk. gazdasagossaguk, gyors kinetikajuk miatt. Horwitz és munkatarsai fejlesztették és
allitottak el a ma mar altaldnosan elterjedt szelektiv EK gyantdkat,a TEVA, TBP, UTEVA, TRU,
LN, DGA gyantdkat az aktiniddk, a SR gyantat a radiostroncium elvalasztasara. Ezekben a
gyantakban kémiailag kiilonb6zd extrahaldszereket (kvaterner aminokat, szerves foszfatot,
foszfonatot, foszfin-oxidot, kelatképz6t, glikol-amidot, ill. koronaétert — a nuklearis
technologidbdl ismert extrahaldszereket - kotdttek meg inert hordozon. Ezeket a gyantdkat az
EiChrom (USA) és a TRISKEM (Fr) cégek fejlesztik, gyartjak, forgalmazzak szerte a vilagon. A
RADANAL a TRISKEM céggel két évtizeden 4t egyiittmiikddve vett részt az 0j termékek
mindsitésében, 1) modszerek fejlesztésében.

Az utdbbi évek 0 fejlesztési irdnya a hibrid gyantak eldallitdsa, melyben a TRISKEM élen
jar. A TK221 gyanta a DGA ¢és a TRU gyantak hatéanyagat kombinalja kikiiszobdlve az eredeti
gyantdk hatranyait, nevezetesen a DGA elégtelen U, és a TRU elégtelen Am, Cm megkotd
képességét. A TK221 gyantanak kivalé mind a megoszlasi hanyadosa, mind a szelektivitdsa az
Osszes aktinidara. A TK221 gyantan megkothetd és szelektiven elvalaszthaté az Ac az U-tol, Th-
tol, La-tdl, igy jelenleg a legjobb EK anyag az *>Ac eldallitasara theranosztikus alkalmazashoz.
A TK103 gyanta az LN ¢és az SR gyantdk hatdanyagat kombindlja és ezaltal a Ra elvalasztasara
valik alkalmassa. A kelatképz6 komponens révén hig savakbol jol kotdédik a Ra és toményebb
salétromsavbol a koronaéteren marad, mig mas alkali és alkalifoldfémek melldle elualhatok. Ezzel
a modszer a ?°Ra valaszthat6 el és elemezheté kornyezeti mintdkban vagy a ***Ra tisztithato
orvosi alkalmazasokhoz.

Az el6adasban attekintést kivanunk nyuQjtani az EK gyantdk fobb csoportjairdl és
bemutatjuk sajat vizsgalataink alapjan a hibrid gyantdk harom alkalmazasi teriiletét: aktinidak
elvalasztasa vizmintdbol TK221 gyantaval, **Ac elvalasztasa **Th-t61 TK221 gyantdval, **°Ra
elvalasztasa TK103 gyantaval.
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NOVEL CHROMATOGRAPHIC RESINS FOR THE ANALYSIS OF
o DECAYING RADIONUCLIDES

Nora Vajdal, Zsuzsa Molnar!, Edit Bokori!, Istvan Papp?

! RADANAL Kfi., Konkoly-Thege M. ut 29-33, 1121 Budapest
2ISOTOPTECH Zrt., Bem tér 18/C, 4026 Debrecen

The family of alpha-decaying nuclides comprises radioisotopes of the parent elements of naturally
occurring decay series (U, Th) and their progeny (Ra, Po), as well as anthropogenic actinides (Np,
Pu, Am, Cm) and other activation products (Ac, Lu). They play a prominent role in the nuclear
industry, the environment, and— in recent times—in nuclear medicine. Their analysis is
performed using alpha spectrometry and, increasingly, mass spectrometry. In both cases,
instrumental analysis is preceded by element-specific chemical separation. Since the 1990s, the
use of extraction chromatography (EC) resins in analytical chemistry has become widespread,
replacing precipitation, ion exchange, and solvent extraction methods due to their superior
efficiency, cost-effectiveness, and rapid kinetics. Horwitz E.P. and his colleagues developed and
produced the now widely used selective EC resins—such as TEVA, TBP, UTEVA, TRU, LN, and
DGA for actinide separation, and SR resin for radiostrontium separation—by immobilizing
chemically distinct extractants (quaternary amines, organic phosphates, phosphonates, phosphine
oxides, chelating agents, glycolamides, or crown ethers—extractants known from nuclear
technology) onto an inert support. These resins have been developed, produced and world-wide
commercialized by EiChrom (US) (www.eichrom.com) and TRISKEM (Fr) companies
(www.triskem-international.com). RADANAL Ltd has participated in the quality control of the
resins and development of new procedures in course of the last 20 years co-operating with
TRISKEM.

recent trend in development is the production of hybrid resins, a field in which TRISKEM
is a leader. TK221 resin combines the active components of DGA and TRU resins, thereby
overcoming the drawbacks of the original resins—specifically, the insufficient binding strength of
DGA for U and that of TRU for Am and Cm. TK221 resin exhibits excellent distribution
coefficients and selectivity for all actinides. It allows for the binding and selective separation of
Ac from U, Th, and La, making it currently the best extraction chromatography (EC) material for
producing ?>>Ac for theranostic application. TK103 resin combines the active components of LN
and SR resins, making it suitable for separating Ra. Thanks to its chelating component, Ra binds
effectively from dilute acids and is retained on the crown ether in more concentrated nitric acid,
while other alkali and alkaline earth metals can be eluted. This method enables the separation and
analysis of >*Ra in environmental samples or the purification of *Ra for medical applications.

In this presentation, we aim to provide an overview of the main groups of extraction
chromatographic (EC) resins and, based on our own studies, present three application areas for
hybrid resins: the separation of actinides from water samples using TK221 resin, the separation of
225 A¢ from 22°Th using TK221 resin, and the separation of 22°Ra using TK 103 resin.
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VELETLEN INJEKTALASSAL FELVETT RADIOSTRONCIUM ALTAL
OKOZOTT SUGARTERHELES ELOZETES ERTEKELESE

Rékasi Zsoéfia, Korodi-Pantya Annamaria, Pazmandi Tamas, Elek Richard,
Homoki Zsolt, Zagyvai Péter

HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokdzpont

Sugarvesz¢élyes munka soran egy személy véletleniil megszurta a kezét egy fecskenddvel, amiben
82Sr/32Rb-t és ¥Sr-t tartalmazo oldat maradéka volt. A felvételtél szarmazo lekotott effektiv dozis
becsléséhez egésztestszamlaloval és  vizeletmintakkal végeztink gamma-spektrometrids
méréseket. Bar ezek latszolag rutinfeladatok, tobb elemiik (mérési geometria, detektorparaméter-
kalibraciok, spektrumok kiértékelése, kovetkeztetés a felvett aktivitasra) is sajatos, az eredmények
pontossagat jelentdsen befolyasold optimalast igényel. A baleseti szintet meg sem kozelitd, de jol
vizsgalhato sugarterheléssel kapcsolatban még csak az eldzetes értékelésrdl tudunk beszamolni.
Reméljiik, hogy a tapasztalatokbol mds, nem gamma-sugarz6 stronciumizotoépoktol (*Sr,
%8r/%Y) szarmazo potencialis sugérterhelés vizsgalatinal is felhaszndlhato kovetkeztetések
szlirhetok le.

PRELIMINARY EVALUATION OF INTERNAL EXPOSURE CAUSED BY
INCIDENTAL INJECTION

Zsofia Rékasi, Annamaria Korodi-Pantya, Tamas Pazmandi, Richard Elek,
Zsolt Homoki, Péter Zagyvai

HUN-REN Centre for Energy Research

A radiation worker incidentally stung his finger with a syringe containing traces of a solution of
82Sr/%°Rb and *Sr. The dose consequence of this uptake was estimated on the basis of gamma
spectrometric measurement of the whole body of the person and respective urine samples.
Although these methods are routinely performed, their relevant elements (setting the measurement
geometry, detector parameter calibrations, spectrum evaluations, deduction of the amount of the
initial uptake) require special optimisation in order to obtain accurate and precise results. Only a
preliminary account will be presented on this exposure that did not even approach the compulsory
reporting level but constitutes a feasible example for scientific investigations. Hopefully the
experiences with this event will be applicable to improve the assessment of potential internal
exposures from important non-gamma radiating radiostrontium isotopes 3°Sr and *°Sr/*°Y.

23



KITERJEDT KORNYEZETI RADIOKARBON MONITORING
DEBRECENBEN, A ZOLD ORSZEM KERETEBEN

Molnar Mihaly!, Ban Sandor!, Nagy Dominik!, Barath Balazs Aron'23,
Kertész Zsofia'

! HUN-REN Atommagkutat6 Intézet,
4026 Debrecen, Bem tér 18/c, E-mail: mmol@atomki.hu
2 Kérnyezettudomanyi Doktori Iskola, ELTE, 1117 Budapest, Hungary
3 Isotoptech Zrt., 4026 Debrecen, Hungary

A 1égkori széndioxid, mit liveghdzhatast gaz az ipari és lakossagi kornyezeti terhelés egy jelentds
szerepldje. 1zotdopdsszetétele, radiokarbon tartalma alapjan meg lehet allapitani, hogy mekkora az
inaktiv, fosszilis hanyad ebben, mely a fotoszintézisen keresztil a ndvényekbe ¢és a
taplaléklancunkba is belekeriil. Ennek érdekében varosunkban a levegd és a ndvényzet
monitorozasa is elindult, rendszeres formaban.

Ugyanigy, a légkori aeroszol tomegének legalabb a negyede, de gyakran akar a fele is szén,
igy az alkotoelemek sordban mindenképpen az egyik meghatarozd, {6 dsszetevd. A szén tobbféle
forrasbol érkezhet: szerves, elemi vagy szervetlen formaban is jelen lehet a szalloporban. A
forrasai egyarant lehetnek természetesek €s emberi hatasok is, a lakossag, a kozlekedés vagy az
ipar oldalarél. Az emberi hatasok egy jo része lehet mai, biogén szén alapu (példaul tlizifa égetés)
vagy fosszilis alapu (k6szén, olaj vagy foldgaz elégetése).

A szén-dioxidban, ndvényekben és az aeroszolban is lehetséges sokféle szénforrasok
részvételi aranyanak azonositasa egyik igen hatékony eszkdze a radioaktivszén-izotopos, azaz
radiokarbonos (C-14) elemzés, ami nulla (0,0) értéket ad tisztan fosszilis forrasok esetén (mert a
geoldgiai tartozkodasi idok alatt teljesen elbomlott) és 1,0 ,,modern” értékhez kozelit a tisztan
recens, biogén szénforrasok esetén (mai természetes, kozmogén egyensulyi szint a 1égkorben).

Ebben a tanulmanyban a Debrecenben vizsgéat szén-dioxid, névények és széntartalmi
aeroszol izotopos megfigyeléseinek tobbéves tapasztalatait mutatjuk be.

Koszonetnyilvanitas
Az itt bemutatott kutatds a Zold Orszem Debreceni Kornyezeti Ellendrz6 Rendszer keretében
valosult meg.
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A MOHI ATOMEROMU MAGYARORSZAGI KORNYEZETI
HATASAINAK VIZSGALATA

Osvith Szabolcs, Homoki Zsolt, Kovendiné Kényi Jilia, Szigeti Agnes, Rell Péter

Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont jogutodja
Sugarbiologiai és Sugadregészségiigyi Foosztaly
Lakossagi és Kornyezeti Sugaregészségiigyi Osztaly

A Mohi Atomerdmi mintegy 40 km-re fekszik Magyarorszag hataratol, igy hatasteriilete atnyulik
hazank (els6sorban a Pilis és a Borzsony) teriiletére. Ezért tobb hazai szervezet is kiemelt figyelmet
fordit az emlitett régid nukledris kdrnyezeti monitorozasara. Ebben az eldadasban az NNGYK altal
koordinalt ERMAH (Egészségligyi Radioldgiai Mérd és Adatszolgéltaté Halozat) program Mohi
alprogramjanak 2014 és 2025 kozotti eredményeit targyaljuk.

Kihullési (fallout) mintat minden évben 8 honapon 4t (marcius elejétdl oktober végéig)
gytijtiink. Evente kétszer (marciusban és oktoberben) 3 napos expedicié keretében vesziink tovabbi
mintakat (talaj, iszap, fii, felszini viz, ivoviz), és végzlink in-situ gamma-spektrometrids
vizsgalatokat. A méréseket — a megfeleld mintaeldkészitéseket kdvetden — altaldban Osszes-béta
szamlalassal és HPGe detektoros gamma-spektrometriaval végezziik, a vizmintak esetében LSC
¢és AAS vizsgalatokkal kiegészitve.

A felszini vizekben jellemz6en (1,7 +1,2)Bqg/l *H-ot, (119 +65)mBqg/l “°K-ot és
(155+71) mBqg/l Osszes-béta aktivitaskoncentraciot mértiink. Az ivévizekben ugyanezek a
mennyiségek: jellemzden (2,6 = 1,7) Bg/l *H, (84 £ 18) mBq/l “°K és (110 + 25) mBgq/1 dsszes-
béta aktivitdskoncentracio. Az eldadasban diszkutaljuk, hogy a *°K és az Osszes-béta
aktivitdskoncentraciok egymashoz vald viszonya mely esetben tdmasztjdk ald egymas
érvényességét, s mely esetben ébresztenek kételyt ezirant.

A talajmintdkban az 6sszes-béta aktivitaskoncentracid jellemzoé érteke (608 + 90) Bg/kg, a
0K-¢ (472 +65)Bq/kg, a '¥’Cs-¢ (13,1+8,4)Bg/kg. Az iszapmintidkban ugyanezek:
(596 + 63) Bq/kg Osszes-béta, (444 = 76) Bq/kg “K és (6,1 +3,4) Bg/kg *’Cs. A fiimintakban
hasonloképpen: (772 + 311) Bq/kg dsszes-béta, (845 + 373) Bg/kg “K és (0,8 + 0,6) Bg/kg ¥’Cs.
(A 1¥7Cs a fiilmintdknak csak a minték felében volt kimutathato, a tobbi esetben a kimutatasi hatart
vettilk figyelembe, ami enyhén fo6lfelé torzitja az eredményt.) Az eldadasban megkiséreljiik
megvalaszolni, miért lehet a fiimintakban a “°K aktivitdskoncentracidja nagyobb az Osszes-
bétaénal (nemcsak az aggregalt adatok, hanem az individudlis mintdk esetében is), mig a talaj és
az iszap esetében csak az ellentétes relacio figyelhetd meg.

A fallout mintdk mérési eredményei szerint a 'Be jellemzd mennyisége
(86 + 60) Bq/m?/30 nap, az dsszes-bétaé (15 + 9) Bq/m?/30 nap, a “°K-é (17 + 28) Bq/m?/30 nap,
a 37Cs-é (0,19 + 0,09) Bq/m?/30 nap, a 2'°Pb-é (27 + 58) Bq/m?*/30 nap. (A '*’Cs csak a mintdk
toredékében volt kimutathatd, a tobbi esetben a kimutatasi hatart vettiik figyelembe, ami enyhén
folfelé torzitja az eredményt) Az eléadasban valaszt keresiink a “°K és a 2!°Pb szokatlan
eredményeire.

A ,,Mohi alprogram” mintaiban mért aktivitaskoncentraciok megfelelnek a szokéasos hazai
értékeknek. Megallapithatjuk tehat, hogy a Mohi Atomerémii magyarorszagi kdrnyezeti hatasai
elhanyagolhatoak. Tanulsdg ugyanakkor, hogy a vizsgélati eredmények elemzése soran tisztaban
kell lenniink az adathalmaz eredetével (pl. az alkalmazott minta-el6készitési eljaras vagy mérési
technika mibenlétével), kiilonben téves kdvetkeztetésekre juthatunk.
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ENVIRONMENTAL EFFECTS OF THE MOCHOVCE NUCLEAR
POWER PLANT IN HUNGARY

Szabolcs Osvath, Zsolt Homoki, Julia Kovendiné Konyi, Agnes Szigeti, Péter Rell

National Center for Public Health and Pharmacy
Department of Radiobiology and Radiohygiene
Division of Residential and Environmental Radiohygiene

The Mochovce Nuclear Plant is about 40 km from the border of Hungary, therefore its radioactive
emission can affect the Pilis and Borzsony regions. Many Hungarian organizations operate
environmental monitoring programs in that area. In this presentation the results of the RAMDAN
(Radiological Monitoring and Data Acquisition Network, coordinated by the NCPHP) between
2014 and 2025 are discussed.

Fallout samples are collected from Marc until October; other samples (soil, sediment, grass,
surface water, drinking water) are collected twice a year, when in-situ gamma-spectra are also
acquired. Samples are prepared, then analyzed using total beta counting and gamma-spectrometry
by HPGe detector. Water samples are also analyzed using LSC and AAS.

In surface water, typical activity concentrations are (1,7 = 1,2) Bq/L *H, (119 + 65) mBg/L
40K and (155+71) mBq/L total beta. In drinking water, typical activity concentrations are
(2,6 £ 1,7) Bq/L °H, (84 £ 18) mBq/L *°K and (110 + 25) mBq/I total beta. In the presentation it is
discussed, how the relation between “’K and total beta activity concentration can be used to support
or to call into question each other.

In soil samples (608 = 90) Bg/kg total beta, (472 + 65) Bq/kg *°K, (13,1 + 8,4) Bg/kg *’Cs
are typical. In sediments, the corresponding values are: (596 + 63) Bg/kg total beta,
(444 + 76) Bg/kg *°K and (6,1 +3,4) Bq/kg *’Cs. In grass, similarly: (772 = 311) Bg/kg total
beta, (845+373)Bq/kg *“K, (0,8+0,6) Bg/kg '*’Cs. (In half of the grass samples, activity
concentration of '3’Cs was below the detection level. In these cases, detection levels were
considered.) In the presentation an answer is searched, how activity concentration of *’K in grass
can be greater than that of total beta, while in soil and sediment the reverse relation is exclusively
to observe.

Analyzing fallout samples the following typical quantities were found:
(86 + 60) Bq/m?/30 day "Be, (15+9)Bg/m?/30day total beta, (17 +28) Bq/m?/30 day *’K,
(0,19 £ 0,09) Bq/m*/30 day '*’Cs, (27 + 58) Bq/m*/30 day >!°Pb. (In majority of samples, activity
of ¥7Cs was below the detection level. In these cases, detection levels were considered.) In the
presentation the unusual results of “°K and 2!°Pb are hopefully explained.

Activity concentrations of the “Mohi” samples are in acceptable agreement with the usual
Hungarian results. Conclusively, environmental effects of the Mochovce Nuclear Power Plant are
negligible in Hungary. However, it has also to be noted that origin of measurement results (for
example preparation and measurement techniques) must be considered, when discussing these
data. Otherwise, false conclusions can be drawn.
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2026. oktober 13.
kedd

a
» Vértes Attila Ifjusagi Nivodij”
elnyerésére benyujtott

kozlemények

PALYAZATI FELHIVAS

A L, Vértes Attila Alapitvany” nevill kozhaszni szervezet (a tovabbiakban: Alapitvany),
egyittmiikodésben az MTA Radiokémiai Tudomanyos Bizottsagaval, (a tovdbbiakban: MTA
RKTB) és a Magyar Kémikusok Egyesiiletével (a tovabbiakban: MKE), a 35 évnél fiatalabb
kutatok kiemelkedd kutatdsi eredményeinek elismerésére osztondijat alapitott

., Vértes Attila Ifjusagi Nivodij ™

elnevezéssel.

A Vértes Attila Ifjasagi Nivodij (a tovabbiakban: Nivodij) 2026-ben azoknak a 35 évnél fiatalabb
kutatoknak adomdnyozhato, akik a radiokémia tudomanyok teriiletén végzett kutatasi témajuk
kidolgozésaban az utolsé két évben kimagasloé eredményt értek el.

Az eredményeket sajat kutatdsi munkdjabol irt, minimum 4, maximum 6 oldal terjedelmii
dolgozat, valamint az MKE kozos szervezésében évente zajlo "Oszi Radiokémiai Napok"
konferencian tartott eldadas alapjan a szakértdi kuratorium itéli oda. A dolgozat alapjat képezheti
egy, referalt folyodiratban méar megjelent vagy megjelenésre elfogadott cikk, de a 4-6 oldalas
dolgozatot minden palyazénak meg kell irni. Ebben az esetben az eredeti cikket is mellékelni kell,
¢s fel kell sorolni a dolgozat irodalomjegyzékében. (A dolgozat megirdsadhoz alkalmazando sablon
a felhivashoz csatolva.)
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A dolgozatot angol vagy magyar nyelven kell megirni, és tartalmazzon egy 100-400 szavas angol-
¢s magyar nyelvi kivonatot. Amennyiben a dolgozat alapja mar megjelent cikk, tigyelni kell ra,
hogy abrak, tablazatok valtoztatas nélkiili atvételéhez meg kell kérni a cikk kiaddjanak engedélyét.
A dolgozatban a palyazéonak elsd szerzonek kell lenni.

A Nivodij két kategdridban itélhetd oda:

I. kategoria: Vértes Attila Ifjisagi Nivodij
Ezt a dijat nem kaphatja olyan személy, aki azt korabban mar legalabb két alkalommal elnyerte.

II. kategodria: Vértes Attila Ifjasagi Nivodij, Kiilondij

Az 1. kategoria nyertese nettd 150.000 Ft, azaz szazdtvenezer forint Osszegli Vértes Attila
Osztondijban részesiil. A II. kategdria nyertese nettd 100.000 Ft, azaz szazezer forint dsszegii
Vértes Attila Osztondijban részesiil. A Kiiléndij azoknak a sikeres palyazoknak adomanyozhato,
akik masodik, vagy tovabbi helyezést értek el.

Oklevél illeti meg a dijazott fiatal kutatot és témavezetdjét. Az okleveleket az MKE készitteti el,
¢s azt a MTA RKTB elndke, az MKE képviseldje ¢és az Alapitvany képviseldje irja ald. Az
elismerd okleveleket az Oszi Radiokémiai Napokon az MTA RKTB elndke vagy delegaltja, a
Szakértéi Kuratorium elndke vagy delegaltja és a Vértes Attila Alapitvany képviseldje adja at
iinnepélyes keretek kozott.

Az 6sztondijat a nyertesek részére az Alapitvany biztositja és utalja at a dijazottaknak a Szakértdi
Kuratérium jegyzOkonyve, és a dijazottak altal kitoltott személyi adatlap alapjan.

A dijazott az Osztdndijat oktatasi intézményekben folytatott tanulmanyokra, kutatisra vagy
kiilfoldi tanulményutra koteles forditani.

Az 6sztondij odaitélésérdl az Alapitvany altal felkért, 5 f6bol 4ll6 Szakeértd1 Kuratorium dont:

e Az Alapitvany alapitdja, vagy annak delegaltja, aki egyben a Szakértéi Kuratorium elnoke,
e Az MTA RKTB elnoke,

tovabba a beérkezd kozleményeket biralo szakértok:

o Konya Jozsef, a kémiai tudomany doktora,
e Wojnarovits Laszlo, a kémiai tudoméany doktora,
e Zagyvai Péter, a kémiai tudomany kandidatusa.

A birdlo szakértdk helyébe azok barmilyen okbol torténd visszalépése esetén az Alapitvany
kuratoriuma jogosult mas személyt felkérni.

Tanacskozasi jogu tagok:
» az MTA RKTB titkara (egyben a Szakértéi Kuratorium titkara) és
* az MTA RKTB Munkabizottsagok elndkei vagy delegaltjaik.

Allandé meghivottak:
* Az Alapitvany kuratoriuma.

A Szakértéi Kuratorium a Nivodijra vonatkozo tudnivaldkat, tovabba ezt a palydzati felhivast a
"Oszi Radiokémia Napok" konferencia felhivassal egyiitt teszi kozz¢é az MKE honlapjan.
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Az irasos palyazati munkat a konferencia honlapjan 1év6 on-line jelentkezési rendszeren keresztiil
kell benyujtani, DOC vagy RTF fajlba szerkesztve. A palyazathoz tartozo tovabbi anyagokat
(palyazati trlap, tarsszerzoi nyilatkozat, hallgatoi statusz igazolasa, beszkennelve (PDF vagy
JPEG, esetlegesen a folyoiratcikk DOI szdmot is tartalmazd PDF verzidja) pedig egy tomoritett
ZIP 4l  formajaban  e-mail-en  kérjiikk  bekiildeni  (Joszai  Istvan,  e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu). Az adminisztrativ mellékletek egy eredeti, alairt példanyat az Oszi
Radiokémiai Napok regisztracios pultjanal kérjiik a konferencia kezdetén leadni. A palyazattal
kapcsolatban tovabbi felvilagositds a konferencia szakmai szervezdjétdl (Joszai Istvan, e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu) kérheto.

A palyazat benyujtasi hatarideje 2026. szeptember 25. A sziikséges formanyomtatvanyok ¢€s
sablonok letdlthetdk a konferencia honlapjarol.

Budapest, 2026. majus 27.

Dr. Szab6 Janos Zoltan Dr. Homonnay Zoltan
az MKE iigyvezet6 igazgatdja a Vértes Attila Alapitvany Kuratoriuméanak
elndke

29



A [®F]FLT KESZITMENY SZTAVUDIN ES FLUOROTIMIDIN
TARTALMANAK MEGHATAROZASA UPLC ELJARASSAL

Hegyes Hanga Panna, Trencsényi Gyorgy, Kertész Istvan, Képes Zita, Joszai Istvan

Debreceni Egyetem Altalanos Orvostudomdnyi Kar Orvosi Képalkoto Intézet Nukledris Medicina Tanszék,
4032 Debrecen, Nagyerdei krt. 98.

Absztrakt

A vizsgalat célja a sztavudin és az FLT meghatarozasara alkalmas folyadékkromatografias
modszer fejlesztése volt a ['8F]JFLT készitményben. A modszerfejlesztés soran vizsgaltuk a
gradiensidd, az aramlasi sebesség, a detektalasi hullimhossz, a kolonnahdmérséklet és az
injektalasi térfogat hatdsdt a kromatografias paraméterekre. Az optimalizalt koriilmények
kozott 5 perces linearis gradiens, 0,4 ml/perc aramlasi sebesség, 266 nm-es detektalas, 40°C-os
kolonnahémérséklet és 10 pl-es injektalasi térfogat bizonyult megfelelének. A mddszer kivalo
linearitast mutatott (R?>0,999). A vizsgalt ['*F]FLT mintadkban a sztavudin koncentracidja 0,6-
3,6 ug/ml, mig az FLT koncentracidja 0,3-0,7 pg/ml kdzott valtozott.

Abstract

The aim of this study was to develop a liquid chromatographic method for the determination of
stavudine and FLT in ["F]FLT preparations. During method development, the effects of
gradient time, flow rate, detection wavelength, column temperature, and injection volume on
chromatographic performance were investigated. Under the optimized conditions, a 5-minute
linear gradient, a flow rate of 0.4 mL/min, detection at 266 nm, a column temperature of 40 °C,
and an injection volume of 10 uL were found to be suitable. The method demonstrated excellent
linearity (R? > 0.999). In the analyzed ['*F]FLT samples, stavudine concentrations ranged from
0.6 to 3.6 ng/mL, while FLT concentrations ranged from 0.3 to 0.7 ug/ml.

1. BEVEZETES
A pozitronemisszidos tomografia (PET) egy nuklearis medicina képalkoto eljaras, amely
lehetdvé teszi az €16 szervezetben zajlo biologiai €s metabolikus folyamatok in vivo vizsgalatat.
A vizsgalat sordn rovid felezési idejli, pozitronemittaldo radionukliddal jelolt molekulékat,
ugynevezett radiofarmakonokat juttatnak a szervezetbe. A radiofarmakonokban talalhato
pozitronemittal6d radionuklidok bomléasa soran keletkezd pozitronok a kdrnyezo elektronokkal
annihilacios kolcsonhatasba 1épnek, amelynek eredményeként két, egymassal kozel 180°-os
szoget bezaro, 511 keV energiaji gamma-foton keletkezik. E fotonok detektalasaval és térbeli
eloszlasuk rekonstrukcidjaval informacié nyerheté az adott szdvetek metabolikus ¢és
funkcionalis aktivitasarol [1,2].

A 3'-deoxi-3'-["*F]fluorotimidin (["*F]FLT) egy timidinanaldg, amely molekulajdban a
3’-hidroxilcsoport helyén radioaktiv '®F-izotop taldlhatdo (1. abra). A ['|F]FLT a sejtekbe
elsésorban a nukleozid transzportereken keresztiil jut be, majd a sejten beliil a timidin-kinaz-1
(TK1) altal foszforilezddik. Ennek kovetkeztében a sejten beliil megkotddik, és felhalmozodasa
Osszefiiggésben 4all a sejtek proliferaciés aktivitasaval. A ["®F]FLT ezért a sejtek
els6sorban onkoldgiai PET-vizsgalatokban hasznalnak. Alkalmazéasa lehetdséget biztosit a
daganatok proliferacios aktivitdsdnak jellemzésére, valamint a betegség lefolyasanak és a
terapids valasz valtozasainak nyomon kovetésére [3,4].
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1. abra: A ['F]FLT szerkezeti képlete

A ["F]FLT eloallitasa soran — kiilondsen a szilard fazisu extrakcids (SPE) 1épésében —
kiemelt figyelmet kell forditani egy potencialisan keletkezé melléktermékre, a 2’,3'-didehidro-
2'.3'-didezoxitimidinre, kdzismert nevén sztavudinra. A sztavudint korabban széles korben
alkalmaztak a HIV-fert6zés kezelésében, azonban a jelentds mellékhatasok miatt alkalmazéasa
fokozatosan visszaszorult, és a WHO 2009-ben a sztavudin tartdos alkalmazasanak
megsziintetését javasolta. Ezt kovetden vilagszerte fokozatosan kivontdk a terdpias
alkalmazasbol [5]. A sztavudin toxikologiai szempontbol relevans szennyezOanyag, ezért a
["®)F]FLT kimutatdsa és mennyiségi meghatarozasa is indokolt [6].

A ["®F]JFLT mindségellenérzésére  tobbek  kozott nagy  teljesitményi
folyadékkromatografiat (high-performance liquid chromatography, HPLC) alkalmaznak. A
modszer soran a vizsgalandé mintat egy, allofazist tartalmazd kromatografias oszlopba
juttatjdk, amelyen a mozgd fazist nagy nyomds alatt dramoltatjdk keresztiil. A minta
komponensei az allo- €s a mozgo fazis kozotti eltérd kdlesonhatasaik, illetve fizikai-kémiai
tulajdonsagaik kovetkeztében eltérd mértékben Iépnek kolcsonhatasba az allotazissal. Ennek
eredményeként a komponensek kiilonbozo retencios idovel eludlodnak az oszlopbol, lehetdveé
téve azok kromatografias elvélasztasat, azonositasat és — megfeleld kalibracid6 mellett —
mennyiségi meghatarozasat [7].

Munkédnk célja egy folyadékkromatografidss moddszer kidolgozasa volt, amely
segitségével megallapithat6 a radiokémiai csoport altal gyartott ['"*)F]FLT mintdk sztavudin €s
FLT tartalma.

2. ANYAGOK ES MODSZEREK
A kromatografids moddszer kidolgozasahoz Waters /-Class UPLC rendszert alkalmaztunk,
amely egységei: eluenskeverd rendszer, pumpa, automata mintaadagolo, oszlopvalto, UV
detektor. A sztavudin és FLT elvalasztasahoz a Waters BEH C18 50 x 2,1 mm, 1,7 mm
allofazist alkalmaztuk. A kromatogramok kiértékeléséhez Empower szoftvert hasznaltunk. A
mérésekhez mozgofazisként 0,1% foszforsav oldatot és acetonitrilt alkalmaztuk. Referencia
anyagként a sztavudin és FLT 10 pg/ml oldatait alkalmaztuk. A linearitas vizsgalatnal a

crer

radiokémai munkacsoport biztositotta. A megnevezett anyagok a Sigma termékei voltak.

3. EREDMENYEK

3.1. A gradiens ido novelésének tanulmanyozasa a komponensek elvalasztasdra
A kromatografidas modszer kifejlesztéséhez Fedorova ¢és munkatdrsai modszerét vettiik
alapul [6]. Allofazisként Waters BEH C18 50 x 2,1 mm, 1,7 mm forditott fazisu kolonnat, mig
mozgofazisként 0,1%-os foszforsavoldatot és acetonitrilt alkalmaztunk 0,6 ml/perc aramléssal.
A kromatografias modszer kidolgozasanak elsé l1épése az elicids profil meghatarozasa volt.
Ennek soran a mérés kezdetén a vizes fazis aranyat 100%-ra allitottuk be. A minta injektalasat
kovetden az acetonitril aranyat 10%-ig noveltiik. Els6 1épésben vizsgaltuk a gradiensidd hatasat
az FLT és a sztavudin elvalasztisara, amit 0, 2, 5 és 10 percre allitottunk be. A detektalasi
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hullamhossz 254 nm, az injektalt térfogat pedig 2 ul volt. Az allotazis szobahdmérsékleten
hasznaltuk. A mérések soran a sztavudin és FLT 10 pg/ml oldatait alkalmaztuk. A
kromatografidas modszer teljesitményének jellemzésére tobb paramétert hataroztunk meg,
tobbek kozott a visszanyerést (k), a csucsfelbontast (Rs), a csticsszimmetridt (As), az elméleti
tanyérszamot (N), a szelektivitast (a), a jel/zaj aranyt (S/N), valamint a retencios idot (Tr). A
kapott eredményeket az 1. tdblazatban foglaltuk ossze.

Az eredmények alapjan megallapithato, hogy a gradiensiddé novelésével a komponensek
retencids iddi 1 percrdl 6,4 percig novekedtek. Ezzel egyiitt a visszatartsi faktor is n6tt 1 és 11
kozott. A szelektivitas valamennyi vizsgalt gradiensidd esetén meghaladta a 1,05 értéket, ami
megfeleld elvalasztasra utal. A gradiensid6 novelésével az elméleti tdnyérszam is novekedett,
mig a csucsfelbontas 3 és 8 kozotti értéket mutatott, amely alapvonalon val6é kromatografias
elvélasztast jelent. A csticsszimmetria az 5 és 10 perces gradiensidé alkalmazasa mellett
kozelitette meg az elfogadhatd 1,5-es értéket. Mindezek alapjan a tovabbi mddszerfejlesztési
vizsgélatokhoz az 5 perces gradiensid6t valasztottuk. Bar ebben az esetben nem kaptuk a
legnagyobb jel/zaj ardnyt, ugyanakkor ezt a paramétert a tovabbiakban optimalizalni fogjuk.

1. tablazat: A gradiensidd hatdsa a sztavudin és az FLT elvalasztasara

Gradiens id6, | Komponens T, k A Tanyér Rs a s/n
min min SZAm

0 Stavudin 1,268 1,3 1,7 1677 | 3,3 1,6 425
FLT 1,693 | 2.1 1,4 2538 258

2 Stavudin 2,483 3,6 1,7 5925 | 3,8 1,3 411
FLT 2979 | 4,5 1,6 7787 264

5 Stavudin 3,641 5,7 1,5 10474 | 6,4 1,3 334
FLT 4597 | 7,5 1,4 13389 209

10 Stavudin 4,935 8,1 1,3 13365 | 8,2 1,3 265
FLT 6,456 | 11,0 1,3 16594 158

3.2. Az aramlasi sebesség hatdasa a kromatografias paraméterekre
A tovabbiakban a mozg6fazis aramlasi sebességének a komponensek elvalasztasara gyakorolt
hatasat vizsgaltuk. A 0,6 ml/perc aramlasi sebesség tovabbi novelését a kromatografias
rendszeren tapasztalt jelentés nyomasesés miatt nem tartottuk megvaldsithatonak. Ezért 0,5 és
0,4 ml/perc aramlési sebesség mellett vizsgaltuk a mintékat.

Az eredmények alapjan a komponensek retencios ideje 3 és 5 perc kozott, mig a
visszatartasi tényezo 6 €s 8,5 kozott valtozott (2. tablazat). Ezen értékeket megfelelonek itéltiik.
A csucsszimmetria, a szelektivitas és a felbontés értékei szintén valamennyi vizsgalt aramlasi
sebesség mellett elfogadhatonak bizonyultak. A legnagyobb jel/zaj aranyt, 300 és 500 kozotti
értekekkel, 0,4 ml/perc aramlasi sebesség alkalmazasa mellett kaptuk. Mindezek alapjan a
tovabbi modszerfejlesztési vizsgalatok soran a 0,4 ml/perc aramlési sebességet alkalmaztuk.

2. tablazat: Az Aramlasi sebesség hatasa a sztavudin és az FLT elvalasztasara

Aramlas, Komponens T, k A Tanyér Rs a s/n
ml/min min szam
0,4 Stavudin 4108 | 6,6 | 1,5 9867 159 | 1,3 554
FLT 5,122 | 85| 14 8933 345
0,5 Stavudin 3,796 | 6,0 | 1,5 9962 162 |13 393
FLT 4778 | 79| 1,5 12957 245
0,6 Stavudin 3641 | 57| 15 10474 | 6,4 | 1,3 334
FLT 45971 75| 1,4 13389 209
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3.3. A detektalasi hullamhossz optimalizalasa
A tovabbiakban a jel/zaj arany ndvelése érdekében optimalizaltuk a detektalasi hullamhosszt.
Ennek soran felvettiik a vizsgalt komponensek UV-spektrumat. Az 1. dbran bemutatott
spektrumok alapjan megéllapithatd, hogy a 205 és 266 nm-es hulldimhossz az FLT és a
sztavudin esetében is az abszorpcids maximum kozelében helyezkedik el.

Az ezen a hullamhosszokon rogzitett kromatogramok alapjan jelentés novekedés volt
megfigyelhetd a jel/zaj aranyban a 254 nm-hez képest mind az FLT, mind a sztavudin esetében.
Figyelembe véve tovabba, hogy 205 nm-en a hattérzaj jelentésen nagyobb lehet a ['*F]FLT
mintak vizsgalata soran, a tovabbi mddszerfejlesztési vizsgalatokhoz a 266 nm-es detektalasi
hullamhosszt valasztottuk.
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1. abra: A komponensek detektalasi hullimhosszainak optimalizalasa

3.4. A kolonna homérséklet hatasanak vizsgalata

A tovabbiakban a kolonnahdmérséklet hatasat vizsgaltuk. A hémérsékletet 30 és 40°C-ra
allitottuk be, €s meghataroztuk a kapott kromatografias paramétereket. Az eredmények alapjan
valamennyi vizsgalt paraméter megfelelt az elézetesen meghatarozott elfogadasi
kritériumoknak. Ugyanakkor egyértelmiien megfigyelhetd volt, hogy a hdmérséklet emelésével
az elméleti tanyérszam, valamint emellett a jel/zaj arany is jelentdsen ndvekedett. A jelenség
az anyagatadasi ellendllas hémérséklet-emelkedéssel bekdvetkezd  csokkenésével
magyarazhatd. 40°C-os kolonnahdmérséklet alkalmazasa mellett a vizsgalt komponensek
esetében a jel/zaj ardny akar haromszorosara is novekedett a szobahdmérsékleten végzett
mérésekhez képest. A jel/zaj ardny ilyen mértékli novekedése kedvezden befolyasolja a
modszer érzékenységét. Ennek alapjan a tovabbi modszerfejlesztési vizsgalatok sordan a 40°C-
os kolonnahdmérsékletet alkalmaztuk.

3. tablazat: A kolonnahomérséklet hatasa a sztavudin és az FLT elvalasztasara

Kolonna Komponens | T, k A Tanyér Rs |a s/n

homeérséklet min SZam

szobahé Stavudin 4,108 | 6,6 1,5 9867 (59 |13 | 554
FLT 5122| 85| 14 8933 345

30°C Stavudin 3,793 | 6,0 14 11868 | 63 |13 | 940
FLT 4,703 | 77| 14 15225 622

40°C Stavudin 3389 | 52| 13 12686 | 60 |13 | 1417
FLT 4,126 | 6,6 13 16174 941
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3.4. Az injektdlasi térfogat hatdsa az érzékenységre
A modszer érzékenységének novelése érdekében vizsgaltuk az injektalt mintatérfogat hatasat.
A 4. téblazatban Osszefoglalt eredmények alapjan megéllapithato, hogy 5 és 10 uL-es
injektalasi térfogat alkalmazasa mellett a jel/zaj ardny jelentdsen ndovekedett, amelynek mértéke
egy nagysagrendbeli emelkedést jelent. Mindemellett a vizsgélt egyéb kromatografias
paraméterek valamennyi injektalasi térfogat esetén megfeleltek az elézetesen meghatarozott
elfogadasi kritériumoknak.

4. tablazat: Az injektalasi térfogat hatasa az érzékenységre

Injektalasi Komponens | T,, k A Tanyér Rs o s/n

térfogat, pl min szam

2 Stavudin 3389 | 52| 13 12686 | 5,966667 | 1,3 | 1417
FLT 4,126 | 6,6 | 1,3 16174 941

5 Stavudin 4,183 | 69| 13 13979 | 7,2 1,3 | 3843
FLT 5275 88| 1,3 16875 2489

10 Stavudin 3409 53| 13 12834 | 6,2 1,3 | 9769
FLT 44131 6,7] 13 15599 6686

3.5. Véglegesitett modszer
A modszerfejlesztés befejezését kovetden meghatiroztuk az optimdlis kromatografias
paramétereket. Ennek megfeleléen az injektalast kdvetden az acetonitril aranyat linearis
gradiens alkalmazasaval 0%-r6l 10%-ra noveltik 5 perc alatt. Az aramlési sebességet
0,4 ml/perc értékre, az injektalasi térfogatot 10 pL-re, a detektalasi hullamhosszt 266 nm-re,
mig a kolonnahdmérsékletet 40°C-ra allitottuk be. Az optimalis kromatografids paraméterek
mellett kapott kromatogramot a 2. dbra szemlélteti.
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2. abra: A sztavudin és az FLT elvalasztasa a végleges kromatografias modszerrel

A véglegesitett kromatografidss modszer alkalmazasaval az FLT és a sztavudin
mennyiségi meghatarozasahoz sztett linearis regresszios egyenesek determinacids egyiitthatoja
(R?) valamennyi esetben meghaladta a 0,999 értéket, ami a vizsgalt koncentracio tartomanyban
kivalo linearitést jelez (3. abra).
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3. abra: A sztavudin és az FLT kalibracios gorbéi

3.6. A ["*F]FLT mintak sztavudin és FLT tartalmanak meghatarozasa
A vizsgalt négy ["®*F]JFLT mintdk sztavudin koncentracidja 0,6 és 3,6 pg/mL kozott valtozott, mig az FLT
koncentraciéja 0,3 és 0,7 pg/mL kozotti tartomanyban alakult (5. tablazat).

5. tablazat: A [®F]FLT mintak sztavudin és FLT tartalma

Koncentracio, ug/ml
Minta ID
Sztavudin FLT
2025.11.24 0,69 0,28
2025.12.02 3,64 0,35
2025.12.08 1,49 0,68
2025.12.12 0,91 0,51

4. OSSZEFOGLALAS

Vizsgalatunk sordn sikeresen kifejlesztettiik és optimalizaltuk a sztavudin és az FLT egyidejii
meghatarozasara alkalmas folyadékkromatografias modszert ["“F]FLT készitmények
vizsgélatdhoz. A fObb kromatografids paraméterek szisztematikus vizsgalata alapjan a
gradiensidd, az dramlasi sebesség, a detektdlasi hullamhossz, a kolonnahOmeérseklet €s az
injektalasi térfogat egyarant befolyasolta a mdodszer teljesitményét. Az optimalizalt modszer 5
perces linedris gradienst, 0,4 ml/perc aramlasi sebességet, 266 nm-es detektalasi hullamhosszt,
40 °C-os kolonnahdmérsékletet és 10 pl-es injektalasi térfogatot alkalmazott. Az optimalizalt
koriilmények kozott a modszer megfeleld kromatografias elvalasztast €s kivalo linearitéast
biztositott (R* > 0,999). A vizsgalt ['*F]FLT mintdkban a sztavudin koncentracidja 0,6-3,6
pg/ml, mig az FLT koncentracidja 0,3-0,7 pg/ml kozott valtozott. Kovetkezésképpen a
kifejlesztett HPLC-moddszer gyors, érzékeny és megbizhatd eljarast biztosit a sztavudin és az
FLT ["*F]FLT készitményekben torténd meghatarozasara, ezaltal alkalmas lehet a készitmény
rutinszerli mindségellendrzésére és analitikai jellemzésére.
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Absztrakt

A korszerli anyagtudomanyi feladatok megkovetelik a nagy érzékenységli, gyors ¢és
roncsolasmentes elemanalitikai eljardsok folyamatos fejlesztését. Kutatomunkdm témaéja egy
DRR (dispersive refocusing Rowland) nagy energiafelbontdsu tender
rontgenspektrométer’->34> (1.5-4 keV) tervezése és kivitelezése, mely eszkdz minimalis minta-
elokészités mellett biztosit gyors, koltséghatékony informaciot a vizsgalt elem lokalis kémiai
kornyezetérdl. A jelenlegi spektrométer prototipus Rowland-kords elrendezésben miikddik, és
egy hengeresre hajlitott Si(111) analizatorkristalyt, MiniPI X Advacam pixeldetektort,
valamint egy Cu-anddos XOS rontgencsovet alkalmaz. A miszer optikai kialakitasat
rontgensugar-kovetéses (ray tracing) szimulaciokkal terveztiik meg az XRT programcsomag®
segitségével. A szimuldciok soran meghatiroztuk a geometriai elrendezést, valamint az
A szamitasok alapjan kialakitott kisérleti elrendezéssel sikeresen detektaltuk kobalt Ka
emisszios vonalait (Ka,=6915 eV, Ka,=6930 eV) laboratoriumi koriilmények kozott, levegd

atmoszféraban. A mérési eredmények igazoltdk a kompakt Rowland-kords elrendezés
miikoddképességét. A fejlesztés kovetkezo célja a rendszer alkalmazhatosaganak kiterjesztése
az alacsonyabb energidju rontgenemisszids tartomanyra, A késziilék kompakt elrendezése, s
geometridja lehetové teszi annak vakuumkamraba/He atmoszféraba valo integralasat, igy olyan
alacsonyabb rendszamu elemek is mérhetdvé valhatnak, mint példaul a kén

(Ka=2310 eV, KB=2465 eV), illetve a foszfor (Ka=2014 eV, KB=2013 eV). A bemutatott
eredmények alapjan a fejlesztett spektrométer igéretes platformot jelenthet kis energigju
rontgenemisszidés mérésekhez, €és alapot teremthet egy kompakt, mobilizalhat6 laboratériumi
rontgenspektrométer tovabbfejlesztéséhez.

Abstract

Modern materials science tasks require the continuous development of highly sensitive, fast,
and non-destructive elemental analysis techniques. The subject of my research is the design and
construction of a DRR (Dispersive Refocusing Rowland) high energy-resolution tender X-ray
spectrometer’->3*> (1.5-4 keV), which provides fast, cost-effective information on the local
chemical environment of the investigated element with minimal sample preparation. The
current spectrometer prototype operates in a Rowland circle geometry and utilizes cylindrically
bent Si(111) analyzer crystal, a MiniPIX Advacam pixel detector, and an XOS X-ray tube with
a Cu anode. The optical design of the instrument was investigated through X-ray ray-tracing
simulations using the XRT software package®. During the simulations, we determined the
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geometric arrangement, as well as the combined effect of the analyzer crystal and the detector
positions on the expected spectral resolution. Using the experimental setup designed based on
these calculations, we successfully detected the cobalt Ka emission lines (Kox=6915 eV,
Ka1=6930 eV) under laboratory conditions in an air atmosphere. The measurement results
verified the functionality of the compact Rowland circle arrangement. The next goal of the
development is to extend the system's applicability to the lower energy X-ray emission range.
The compact layout and geometry of the device allow for its integration into a vacuum chamber
or He atmosphere, thus enabling the measurement of lower atomic number elements such as
sulfur (Ka=2310 eV, Kp=2465 eV) and phosphorus

(Ko=2014 eV, KB=2013 eV). Based on the presented results, the developed spectrometer
represents a promising platform for low-energy X-ray emission measurements and can establish
a foundation for the further development of a compact, mobile laboratory X-ray spectrometer.

L. BEVEZETES

A modern anyagtudoményi kutatdsokban egyre novekvd igény mutatkozik olyan analitikai
modszerek irant, amelyek képesek az atomi kornyezet, €s a vegyértékelektron-szerkezet finom
részleteinek roncsoldsmentes vizsgalatara. A rontgenabszorpcios spektroszkopia (XAS) mellett
az utobbi két évtizedben a nagy felbontast rontgenemisszids spektroszkopia (X-ray Emission
Spectroscopy, XES) is a szerkezetvizsgalat sokoldalu eszkozévé valt. Az XES moddszer a
fotoionizéaciot kovetd relaxacios folyamatok soran kilépd karakterisztikus rontgenfotonok
spektralis analizisén alapul. Mig a belsd héjak kozotti atmenetek energidja és finomszerkezete
az effektiv magtoltésen és a spin-palya csatolasokon keresztiil érzékenyen reagél az oxidacios
allapot megvaltozasara, addig a vtc (valence to core) XES jelei a betoltott legalacsonyabb
ligandum, vagy kevert ligandum + ion palyakat mutatjak. A nagy felbontasi XES mérések
dontd hanyadat maig harmadik generacios szinkrotron vagy rontgen-szabadelektronlézer
(XFEL) fényforrasnal végzik. Bar a szinkrotronok kiemelkedd fotonfluxusa egyediilallo
kisérleti lehetdségeket teremt, a mérési id6 korlatozott elérhetdsége megneheziti a rutinszerd,
nagy mintaszamu analitikat és a folyamatos moddszerfejlesztést. Kiilondsen igaz ez az
ugynevezett ,tender” rontgentartomanyra (kb. 1,5-4keV), amely magédban foglalja szdmos
kiemelt kornyezetvédelmi, energiatarolasi (pl. litium-kén, kobalt akkumulatorok) €s bioldgiai
jelentdségli konnyli elem, mint a foszfor (Ka=2014 eV, KB=2013 eV) és a kén

(Ka=2310 eV KB=2465 eV) emisszids vonalait. Ebben az energiatartomanyban a mérések
megvalositdsa komoly miiszeres kihivast jelent: a légkori komponensek altali abszorpcid
olyannyira drasztikus, hogy a vizsgalatok kizardlag vakuumban vagy hélium atmoszféraban
végezhetdk el. Ehhez kompakt, kis térigényli berendezés sziikségeltetik, mely kellen kis
hajlitasi sugaru analizatorkristallyal Rowland-kords elrendezéssel megvaldsithato.

Klasszikus Rowland-kords geometridban a pontszerii forras, a hajlitott analizatorkristaly és a
detektor egy képzeletbeli, a kristaly gorbiileti sugaranak (2R) felével (R) megegyezd sugart kor
kertiletén helyezkedik el, energiafelbontas a Bragg-szog modositasaval, szkennelésével érhetd
el. A diszperziv DRR (Dispersive Refocusing Rowland) elrendezésben a minta nem a Rowland-
kor keriiletén, hanem azon beliil, a korivtdl eltolva (emiatt a DRR elrendezést off-Rowland
elrendezésnek is szokas nevezni, a dolgozatban mindkét elnevezést hasznalom) helyezkedik el,
az analizatorkristalyrol diffraktalt sugarzast pedig egy pozicidérzékeny detektor fogja fel.
Ennek az optikai felépitésnek az a meghatdrozé sajatossaga, hogy a felbontds nagymértékben
fliggetlen a gerjesztett mintafelillet nagysagatdl, a minta egyes pontjai virtudlis
pontforrasokként képezddnek le a Rowland-korre. Igy valik lehetévé egy kompakt, kevés és kis
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elembdl 4ll6 hatékony, nagy energiafelbontast laboratoriumi spektrométer. A kutatomunkam
célja egy ilyen, moduléris laboratériumi DRR rontgenspektrométer tervezése, sugarkovetéses
szimulacioja, kivitelezése és kisérleti validalasa el6szor levegd atmoszféraban kobalt emisszids
csucsok detektalasaval, majd He atmoszféraban/vakuumban kén emisszios csucsok detektalasa.

I.  SZIMULACIO

Az off-Rowland elrendezésben a minta nem a Rowland koron helyezkedik el, hanem a
hagyomanyos Rowland geometria szerinti mintapozici6 €s az analizator kristaly k6zott huzodo
egyenesen, azon eltolva a koron kiviilre vagy beliilre. Az eltolds mértékét az alabbi
e gyenlettelHiba! A konyvjelzé nem létezik. szamitottuk.

Wdet + VVS
VVCT sin 93 + Wdet

L = ZRROWl Sin 03

Ahol L az eltolas mértéke, Rrowi a Rowland-kér sugara, 0 a Bragg-sz6g (~59,3°), Waet, Wer,
és Wy a detektor, az analizator kristaly és a minta szélességei.

Az eltolas mértéke az egyenlet alapjan 24,8 mm. Azt, hogy a minta a Rowland koron beliil,
vagy kiviil helyezkedjen el xrtQookHiba: A kényvjelzs nem létezik. yay_tracing program segitségével
szimulaltuk, ezen eredmények alapjan dontottiink. A detektorképen a vizszintes (x) tengely a
Rowland-kor sikjaba esé diszperzios irdnyt jeldli, mig a fliggdleges (y) tengely a diszperziora
merdleges térbeli kiterjedést mutatja. Mivel a spektrométerben alkalmazott Si(111) Johann-
kristaly hengeres feliiletli (azaz kizarolag a Rowland-kor sikjaban hajlitott), a diffraktalt
nyalabot csak horizontélisan fokuszalja, igy a diszkrét energidju fotonok a pontszerii leképezés
helyett fiiggdleges fokuszvonalakként jelennek meg a szenzoron. A két elkiiloniild vonal a
kobalt a Koy (6930 eV) és Kan (6915 eV) emisszios cstcsai. 15 eV-os energiakiilonbségiik
eltéré Bragg-szogeket eredményez, ami horizontélis térbeli szeparacidt idéz eld a diszperzios
tengely mentén. A fokuszcsikok jellegzetes iveltsége a hengeres Johann-optika geometriai
sajatossaga: a Rowland-sikbdl vertikalisan kilépd sugarak effektiv beesési szoge némileg eltér
a fosikban haladokétdl, ami a siktol tavolodva kismértékii térbeli eltolodast és a csikok
peremein megfigyelhetd enyhe gorbiiletet hoz 1étre.

A szimulaciok alapjan a két elhelyezkedés kozott nincs szamottevd kiilonbség, viszont annak
érdekében, hogy a berendezés minél kompaktabb legyen, a koron beliilre eltolt mintas opciot
valasztottuk. Emellett eme elrendezés mellett sz6l még, hogy a minta altal emittalt
karakterisztikus rontgensugarzas nagyobb hanyada esik az analizatorra, mint a kiviil elhelyezett
minta esetében (Jobb Ngood/Nan arany).
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1. abra: Szimulalt detektor jel a koron beliilre tolt (bal)
és a koron Kiviilre tolt (jobb) minta esetén (xrtQook)

A szimuldcioban a valosagnak kell6képp megfeleld elemek szerepelnek. A minta helyén
tartézkodik a sugarforras, melynek kiterjedése megegyezik a valds gerjesztett mintafeliilettel
(d=2mm), és amelybdl

6915 eV és 6930 eV energiaju rontgenfotonok utjat szimulaljuk.

Az analizator kristaly egy 8x20 mm-es, 100 mm névleges sugart korre hajlitott Si(111) Johann-
kristaly.

A jelen szimulicion, illetve a késObbiekben mutatott valos mérésen a két jel a detektor
méretéhez képest nagyon kozel van egymashoz, nincs kihasznalva a rendelkezésre allo
érzékelési feliilet. Ennek oka, hogy a eltolas mértékének szamitasakor a detektor szélességének
nem a MiniPIX (14,08%14,08 mm), hanem egy kisebb, CMOS szenzort tartalmazé6 ZWO ASI
290M csillagészati kamera dimenzidit (5,61%3,18 mm) adtuk meg, mely képes kén, illetve
foszfor élek mérését megvaldsitani, hosszutava célunk az ezzel a detektorral valdé mérések
lebonyolitasa.

A szimulacid célja a kiszdmolt geometria miikodOképességének tesztelése volt. Segitségével
megbizonyosodtunk rola, hogy a berendezés képes a kobalt Kai, Koo és a kén Kf cstcsait
elvélasztani, megjeleniteni. Képet kaptunk roéla, milyen fizikai kiterjedéssel varhatjuk a jelet.
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yeometricsource0l: (0.0, 24.8, 0.0ymm

2. abra: xrtQook szimulacié 3D vizualizacidja. A forras kozépen (geometricSource), az
analizator Kristaly bal oldalon (johannCylinder01), a detektor pedig jobb oldalon
talalhato (screen01)

II. KISERLETI LEIRAS

Az els6 1épés az elrendezés megvalositasdban a detektorokkal kezdodott. A ZWO ASI 290M
bolygokamera egy csillagéaszati fényképek készitéséhez kivalo eszkdz, de szamunkra is van egy
igen hasznos tulajdonsdga. A kamera szenzorja nem csupan a lathatd fény tartomanyara
érzékeny, hanem rontgenfotonok, ezen beliil a szdmunkra fontos alacsony energidju rontgen
detektalasara is képes. Emlitésre méltd a kamera szenzorjanak felbontasa (2.1 Mega Pixel
[1936x1096]) is, mely sokkal jobb az atlagos 2D rontgen detektorokéndl. A kamerdban
talalhatd monokrom CMOS szenzor j6 felbontast, sok pixel talalhato rajta, viszont egészen kis
feliileti (5,61 mmx3,18 mm). A spektrométerben a fokusz beallitasa, és annak elérése, hogy az
analizator kristalyrol visszaver6dd rontgennyalab erre a feliiletre
érkezzen  kifejezetten nehéz és  korlilményes. Ennek
megkonnyitésére a bolygokamera miiszaki rajza alapjan
terveztiink egy 3D nyomtatott detektor tartdt, mely a ZWO ASI
detektort és egy nagyobb feliileti (14,08 mmx14,08 mm)
MiniPIX detektort tart egy sikban, egymastol 50 mm-re. A
- MiniPIX detektor amellett, hogy keményrontgen mérésére
alkalmas, amivel joval megnoveli a késziilék altal mérhetd
energiatartomanyt, ha a fokuszt beallitjuk annak kozepére, akkor
a berendezés 50 mme-el valoé elmozgatasaval a fokusz pontosan a
- % kisebb ZWO ASI detektor kdzepére esik.
3. abra: 3D nyomtatott detektor tarté

Egy DRR rontgenspektrométer elrendezés lelke a megfeleld Bragg-szog. Korabbi prototipusok
tesztelésénél az analizator kristaly szogbeallitasa jelentette szamunkra a legnagyobb kihivast.
Az, hogy a detektoron semmit nem latunk, vagy felbukkan a jel, mindGssze tizedfokos
eltéréseken mulik. Ezt manudlisan allithatd forgatokkal nem tudtuk megbizhatéan beallitani,
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illetve a mérések reprodukalhatosagat is nagyban befolyasolta ez a beallitasi bizonytalansag.
Ennek kikiiszobolésére egy motoros forgatd integraldsa mellett dontottiink, melynek
forgastengelyén helyezkedik el a kristaly, aminek a mintdhoz, és detektorhoz viszonyitott
szOgét 1igy szamitogépes vezérléssel 0,01°-0os pontossaggal tudjuk valtoztatni. Az
analizatortartora egy kézzel allithatd mozgatot is elhelyeztiink, mellyel annak vertikalis
dolésszoge szabalyozhato.

Ahhoz, hogy a pontos szamitott ¢és szimulalt geometriat megvalositsuk, 3D nyomtatott tartot
terveztiink, melyre pontosan felhelyezhetd a minta, a motorikus forgatd és a rajta elhelyezkedd
analizator kristaly, valamint a detektorok.

A detektorokat a Rowland-korre érintéleges pozicidban helyeztiik el. A detektorra érkezd, az
analizator altal diffraktalt rontgennyaldb fokuszaltsaga nagyban fligg az analizator-detektor
tavolsagtol. Ennek finomhangolésara a késziilékbe egy linearis mozgatot szereltiink a Rowland-
kor kozéppontja és a detektor névleges pozicidja kozti egyenesre, valamint egy érintd sikban
mozg6 linedris mozgatét, mely a két detektor gyors és pontos cseréjét, pozicidjuk
optimalizalasat érhetjiik el. A minta pozicidja fix, igy a minta-analizator tavolsag is.

A mérések soran Cu-an6dos XOS rontgenforrast hasznaltunk. Ennek a forrasnak elénye, hogy
nagy teljesitményt, fokuszcsovel felszerelt. A fokuszalt sugarzas kizarolag a mintara
iranyitodik, kevés a szorodo rontgenfoton, mely kedvezd jel/zaj ardnyt biztosit. A forrassal
egészen szép méréseket sikeriilt végezniink, viszont nagy mérete miatt vakuumkamraba
integraldsa nem megvaldsithatd, azon kiviil kell elhelyezni, ha a fejlesztés késdbbi szakaszaban
is ragaszkodunk ehhez a tipust rontgenforrashoz.

Az XOS forrassal végrehajtott mérések soran szilard kobalt(Il)-tiocianat [Co(SCN).] pasztillat
50kV/1mA teljesitményli rontgennel sugaroztunk, a mikrofékusz csé végének és a mintanak
tavolsadgaval szabalyoztuk a gerjesztett mintafeliiletet, nagyjabol 2 mm atmérdjiire. A keletkezd
karakterisztikus rontgenemisszidos sugarzast MiniPIX detektorral detektaltuk, 40 darab
konszekutiv 3 masodperces méréssel (2 percig). Mar az egyediili 3 masodperces képkockan is
fellelhetéek voltak a karakterisztikus csucsok. A rovid adatrogzitési iddintervallum a kétfoton
események kizarasa érdekében elengedhetetlen, ha egy darab 2 perces mérést végeznénk, akkor
a detektor pixelei telitddnének. A 40 egymas utdni mérést Osszegeztiik, majd ezeket egyben
abrazoltuk.

III. AZEREDMENYEK ISMERTETESE

A spektrométeren végzett elsé mérések alapjan elmondhato, hogy a 6915 eV-os és 6930 eV-os
csucsok mar rovid mérési idovel felismerhetdek, egymashoz viszonyitott tavolsaguk,
gorbiiletiik a szimulacio altal eldjelzett eredménnyel lathatéan egyezést mutat.

A tovéabbiakban kobalt emisszids €l mérések folyaman finomhangolasok sziikségesek, hogy
bedllitsuk a megfeleld fokuszt, detektorpozicidt, illetve jobb arnyékolast kell biztositanunk a
jel/zaj arany javitasara.
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4. abra: A szimulalt (bal) és a valés mérés (jobb)
A két abra méretaranyosan megegyezik. A valos mérés jele a szimuldciohoz képest mas pozicioban
jelenik meg, ami a detektor eltérd, korrigalando poziciojabol adodik, nem jelent fizikai eltérést.

IV. KONKLUZIO & KITEKINTES

Munkédnk soran sikeresen megterveztiink ¢és megépitettiink egy laboratériumi, DRR
(Dispersive Refocusing Rowland) geometriaju rontgenspektrométert. A berendezés a ray-
tracing szimulacidknak megfeleléen, nagy felbontassal képes a kobalt emisszios Ka
dublettjének detektalasara levegd atmoszféraban, igazolva a kompakt, off-Rowland optikai
elrendezés és az 3D nyomtatott alkatrészek miikodoképességét.

A kutatas kovetkezd 1€pése a berendezés kobalt mérések folyamén vald finomhangolédsa, majd
vakuumkamraba integralasa, amely kikiiszoboli a levegd rontgenabszorpciojat. Ez a fejlesztés
kiterjeszti a spektrométer mérési tartomanyat az 1,5-4 keV-es "tender" rontgentartomanyra,
ezaltal lehetdvé téve olyan kis rendszamu, anyagtudomanyi és kornyezetkémiai szempontbol
is kulcsfontossagu elemek roncsoldsmentes, lokalis kémiai vizsgalatat, mint a kén és a foszfor.

ROVIDITESEK
XES: X-ray Emission Spectroscopy - Rontgensugar-emisszios spektroszkopia
XAS: X-ray Absorption Spectroscopy - Rontgensugar-abszorpcids spektroszkdpia
DRR: Dispersive Refocusing Rowland - Diszperziv refokuszal6 Rowland-geometria
XFEL: X-ray Free-Electron Laser - Rontgen szabadelektronlézer
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VAS-BISZGLICINAT TARTALMU ETRENDKIEGESZITOK
VIZSGALATA MOSSBAUER-SPEKTROSZKOPIAVAL

Csizmadia Lilla Kinga!, Mihucz Viktor Gabor!, Kovacs Krisztina!

!ELTE TTK Kémiai Intézet, Magkémiai Laboratérium, 1117 Budapest, Pdzmdny Péter s. 1/4

Absztrakt

A vashiany globalis népegészségiigyi probléma, melynek kezelésére a jo felszivodasu kétértéki
vas-biszglicinat népszerli étrendkiegészitd. A jelen kutatas célja hét kiilonbozo, kereskedelmi
forgalomban kaphato vas-biszglicinat tartalmt készitmény szerkezeti vizsgalata, valamint a
vas-biszglicinat laboratoriumi oldatbeli eldallitdsa volt. A szerkezeti elemzést fagyasztott
mintdkon (folyékony nitrogén hoémérsékletén) végeztik Mossbauer-spektroszkopia
segitségével. A >"Fe izotoppal dusitott vas(Il)-szulfatbol és glicinbdl torténd szintézis sordn
vizsgaltuk a pH, az aszkorbinsav (ASC), a hokezelés és az inert N> atmoszféra hatasat a
komplexképzodésre. A spektrumok kiértékelése ramutatott, hogy a vizsgalt étrendkiegészitok
jelentds részében a Fe(Il) komponensek mellett megjelent nagyspinii, oxidalt Fe(Ill) is. A
preparalt oldatokban tényleges komplexképzddés kizarolag a No atmoszféraban torténd, 60°C-
os inkubacid esetén alakult ki. Ez utobbi komponens Mdssbauer paraméterei egyezést mutattak
mind a szakirodalmi adatokkal, mind az egyes vizsgalt készitményekben (pl. Nordvital, NOW)
mért értekekkel. Bar a modelloldatokban az ASC hatékonyan csokkentette az oxidaciot, ez a
hatas az étrendkiegészitok esetében nem volt egyértelmiien azonosithatod

Abstract

Iron deficiency is a global public health issue, and the highly absorbable divalent iron
bisglycinate is a popular dietary supplement used for its treatment. The aim of this research was
the structural investigation of seven different commercially available iron bisglycinate
containing dietary supplements, as well as the laboratory synthesis of the complex in an aqueous
medium. Structural analysis was performed on frozen samples (at liquid nitrogen temperature)
using Mossbauer spectroscopy. During the synthesis from ’Fe-enriched iron(II) sulfate and
glycine, the effects of pH, ascorbic acid (ASC), heat treatment, and an inert (N2) atmosphere
on complex formation were investigated. Evaluation of the spectra revealed that alongside
Fe(II), high-spin oxidized Fe(IIl) components were also present in a significant amount of the
analysed supplements. In the aqueous model solutions, the formation of the chelate complex
was only successfull by applying N> incubation at elevated temperature. The measured
parameters of the latter component showed good agreement with both literature data and the
values determined in certain commercial products (e.g., Nordvital, NOW). Although ASC
effectively reduced oxidation in the model solutions, this effect was not clearly identifiable in
the commercial dietary supplements.

1. BEVEZETES

A vasnak a szervezetben szamos funkcidja van. Testlink vastartalmat nagy részben a
vérben taldlhatdo hemoglobin és mioglobin tartalmazza, amely fehérjék oxigént szallitanak a
testiink szoveteihez. [1] Az Egészségiigyi Vilagszervezet (WHO) szerint a vashiany az egyik
legelterjedtebb tapanyaghiany a vildgon, vilagszerte tobb, mint egymilliard embert érint, foként
ovodaskoru gyermekek ¢és ndk korében 0Osszpontosul. [2] Tehat a vashiany globalis
népegészségiigyi problémat jelent, igy a vastartalmu étrendkiegészitok fejlesztése tovabbra is
fontos kutatasi irany a jo felszivodasu készitmények eldallitasa érdekében.
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A vastartalmt étrendkiegészitoket a benne levd vas oxidaciés allapota szerint harom
kategoriaba tudjuk sorolni: vas(Il)-sok (mint pl. vas-szulfat, -fumarat, -gliikkonat, -biszglicinat),
vas(Ill) vegyiiletek (pl. komplexek: vas(IIl)-poliszacharid, -polimaltéz, -polidextroz, -citrat,
szervetlen s6 formajaban a vas(Ill)-pirofoszfat, vas-fehérje-szukcinilat), illetve egyéb (ide
tartozik pl. a hem vas, ill. a fém wvas). A vas(Ill) tartalmi készitmények altalaban
koltségesebbek, ¢s alacsonyabb hatékonysaguak, az ,egyéb” kategoridba tartozo
vaskészitményeknél pedig kevés a rendelkezésre allo klinikai adat, és kevésbé hatékonyak a
szervezet vastartalékainak tartos feltoltésében. A kétértékii sok hatasosabbak, olcsobbak, széles
korben elérhetok [3] de altalaban gyengébben toleralhatoak a szervezet szamara (bélgyulladas
is kialakulhat). A kétértékli vasat tartalmazd vegyiiletek koziil a legelterjedtebbek a vas-
biszglicinat tartalmu étrendkiegészitok, amelyekbdl elézetes méréseink alapjan a gyomorban
¢s bélben tobb vas oldhatéd ki, mint az egyszerli szervetlen s6kbol (pl. vas-szulfat, vas(Ill)-
pirofoszfat). Mivel a vas-biszglicinat irodalmi adatok alapjan is igen hatékony [3,4], munkank
soran ezen készitmények vizsgalatat és Osszehasonlitasat tliztiik ki célul. A vas-biszglicinat
eldallitasardl kevés szakirodalom talalhato [5], ezért kiilonb6zd koriilmények kozott (enyhén
savas pH, inert atmoszféra, aszkorbinsav jelenléte, melegités) probaltuk meg eléallitani, majd
a kapott oldatokban a komplexképzodést Mossbauer-spektroszkdpiaval ellendrizni.

2. KISERLETI ELJARASOK
2.1 Alkalmazott anyagok és berendezések

7 kiilonboz0 vas-biszglicinat tartalmu étrendkiegészitdt vizsgaltunk; a NOW (ASC), H&B,
NordVital (ASC), GymBeam, Solgar, Jamieson (ASC) és Natur Tanya készitményeit. A
készitményeket, az izotoppal dusitott vas-szulfat torzsoldatot és az elkészitett mintakat
Mossbauer-spektroszkopidval analizaltuk. A méréseket fagyasztott oldatokon végeztiik
folyékony nitrogén hémérsékletén (80 K), egy allando gyorsulési iizemmodban miikddé, °’Co
sugarforrassal felszerelt, hagyomanyos Mossbauer-spektrométerrel. A spektrumokat Lorentz-
féle vonalalakot feltételezve, standard szdmitogépes statisztikai modszerekkel értékeltiik ki,
amelyek magukban foglaltak a kisérleti adatok legkisebb négyzetek elvén alapul? illesztését a
MossWinn program segitségével. A vas izomereltolddésait az a-vashoz képest adtuk meg.

2.2 Oldatkészités

Az 5 cm?® 3'FeSOs oldatot 31 mg 96%-ban dusitott >’Fe-t 500 ul 2 mol/dm?-es kénsavban
oldva készitettik el (igy c~0,109 mol/dm®). A vas-biszglicinat eldallitisat a kovetkezd
kortilmények kozott veégeztik:

1. ’FeS 04, glicin (0,05 mol/dm?) elegyet 1:2, 1:3 és 1:10 ardnyban elegyitve,pH=5,4 (1M és
0,1M KOH oldat segitségével beallitva)

2. 3FeS0y4, glicin (0,05 mol/dm?) elegyet 1:2 ardnyban elegyitve, pH=4,8, aszkorbinsav
jelenlétében

3. 3"FeS0y4, glicin (0,05 mol/dm®) elegyet 1:2 aranyban elegyitve, pH=4,8, aszkorbinsav
jelenlétében, 1,5h és 4h inkubéciod inert atmoszféraban

A kapott oldatokat 15 perc elteltével gyorsfagyasztdsos technikaval folyékony nitrogén
hoémérsekletre hiitdttiik, majd a fagyasztott oldatok Mossbauer-spektrumat mértiik.
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3. EREDMENYEK

3.1 Etrendkiegésziték Méssbauer spektrumainak értékelése
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1. abra NOW Iron complex, H&B ,,vas-biszglicinat”, Nordvital készitmények Mossbauer spektrumai

1. tablazat Az étrendkiegészit6k mért paraméterei

A vas-biszglicinat tartalmu vegyiiletek tipikus Mdssbauer-spektrumai és a kapott
paraméterek az 1. dbran €s 1. tablazatban lathatok. A spektrumok Fe(II) és Fe(I11I) komponensek
feltételezésével értékelhetdk ki, annak ellenére, hogy a leirds szerint kizarolag vas(Il)-
biszglicinat komplexet tartalmaznak. A Fe(II) komponensek vonalszélessége viszonylag nagy,
ami azt jelzi, hogy minden esetben egynél tobb Fe(Il) speciesz van jelen, hasonld
koordinacidoban. A Mossbauer-paraméterek alapjan 3 dublett nagyspinti Fe?* allapotu vasat, egy
dublett pedig nagyspinii Fe** allapotu vasat reprezental. A Fe(IlI) komponensek a Fe(Il)
be. A Fe(Ill)-at jelz6 dublett torzult oktaéderes O¢ kornyezethez rendelhetd, amely vagy az
aminosavval képez komplexet, vagy kiilonallo Fe(III)-oxid/hidroxid forméjéban van jelen.

Egynél tobb Fe(Il) kvadrupolus dublett jelenléte egyértelmiien jelzi, hogy a tiszta Fe(Il)-
biszglicinat kelat nem alakult ki teljesen. A meglehetdsen nagy kvadrupolus-felhasadéssal
rendelkezd dublettek valdsziniileg a hexaakva koordinaciéji Fe?'-héz rendelheték (mint
példaul a FeSO4-7H20-ban), amely az eldallitas soran a kiindulési vegytilet lehetett. A § = 1,2-
1,3 mm/s és A=2,4-2,7 mm/s paraméterekkel rendelkezd dublettek eltérnek a fent emlitett
vegyliletektdl, és valdszintileg a tényleges komplexképzddést mutatjak. Ezeket a paramétereket
a szakirodalmi adatokkal Osszehasonlitva megéllapithatd, hogy mas vas(Il)-biszglicinat
tartalmu étrendkiegészitOkben is megtalalhatok, igy valoszinlileg a kelatszerkezetli
komponenshez rendelhetdk [6]. A nem komplexalt Fe(II) magas aranya befolyasolhatja a vas
speciaciojat €s hasznosuldsat az emésztés soran.
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3.2 A preparalt oldatok Méssbauer spektrumainak értékelése
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6. abra vas(II)-szulfat: glicin 1:2 arany, pH=4,9, ASC-val, 7. dbra vas(I)-szulfat: glicin 1:2 arany, pH=4,9, ASC-val,
N2 gazban inkubalva, 1,5 6ra N2 gazban inkubdlva, 4 éra

A °"FeSO0; segitségével kiilonbozd Fe(Il):glicin aranyban, kiilonbdzd koriilmények kdzott
készitett oldatok Mdssbauer-spektrumai a 4-7 dbrakon lathatok.

A spektrumok kiértékelése soran mind Fe(Il) (6 = 1,2-1,3 mm/s; A=2,4-3,4 mm/s), mind
Fe(Ill) komponensek (8§ = 0,5 mm/s és A=0,7 mm/s) jelenléte kimutathatd volt. Az
aszkorbinsav (ASC) hozzdadasa lathatéan gatolta a vas(Il) oxidéacigjat, csokkentve a Fe(III)
aranyat. A nitrogénatmoszféraban végzett inkubaciot és vizflirddn torténd hokezelést kovetden
szerkezeti atalakulds volt megfigyelhetd: a megjelend, megkdzelitbleg A=2,6 mm/s értékil
kvadrup6lus-felhasadastt  dublett arra wutal, hogy a wvas(Il) feltehetéen a glicinat
karboxilatcsoportjahoz koordinalodott. Az oldatokban tobb kiilonallo Fe(Il) komponens
jelenléte is azonosithatd volt. A magasabb kvadrupdlus-felhasadassal rendelkezé dublett
(A=3,2 mm/s) a nem komplexalt hexaakva-vas(Il)-h6z rendelhetd, mig a kisebb értékeknél a
komponensek a tényleges kelatképzodésben és koordinacidoban részt vevd centrumokat
képviselik. A jelen kisérletben mért A= 2.58 mm/s érték igen jo egyezést mutat a fentiekben
leirt Nordvital és NOW étrendkiegészitOben azonositott vas(Il)-biszglicindt paraméterével,
tovabba az eredmények jO Osszhangban vannak a szakirodalmi adatokkal is: Ostrakh és
munkatarsai a vas-biszglicinat komplexre A=2,4-2,7 mm/s kozotti kvadrupolus-felhasadasi
tartomanyt irtak le, megjegyezve, hogy a minta-elokészités €és a tarolas sordn naluk is
tapasztalhatd volt az oxidalt Fe(Ill) jelenléte [6]. Az oldatmintdkban nagy mennyiségben
megjelend hexaakva-vas(Il) komponens jelenléte azonban azt jelzi, hogy a vas(II)-biszglicinat
vizes oldatban torténd eldallitdsa csak részlegesen lehetséges; valdszinii, ez okozza a vizsgalt
étrendkiegészitokben a tobbféle vas(Il) kornyezet jelenlétét, ill. magyarazza az oxidaciora valo
érzékenységet.
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4, KONKLUZIO

A vizsgélatok alapjan megallapithato, hogy a vas(Il)-biszglicinat tartalmu rendszerekben
jelentds mértékii oxidacio jatszodik le, amit a spektrumokban megjelend magas Fe(IIl) arany
igazol. Vizes kozegben, 'FeSO4 és glicin kiinduldsi anyagokbol a komplex oldatfazisu
eldallitasa kizarolag inert N> gdzos 4h-as inkubacio alkalmazasaval volt részlegesen sikeres. Az
altalunk preparalt oldatokban az aszkorbinsav (ASC) jelenléte hatékonyan csokkentette a
vas(II) oxidaciojat, ugyanakkor az étrendkiegészitd készitmények vizsgalatakor ez a reduktiv
hatas nem volt egyértelmiien kimutathat6. A kutatas folytatasaként a készitmények gyomor- €s

~~~~~~

szintetikus gyomor- és bélnedvekkel végzett emésztés kovetkeztében.
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CHALLENGES OF PARTICLE IDENTIFICATION IN LASER
ACCELERATION EXPERIMENTS
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Abstract

In recent decades, the importance of
laser acceleration experiments in nucler
reaserch has increased. Moder laser can
generate pulses in femtosecond range,
enabiling the study of nuclear processes
under extreme and transient conditions.
In this study laser, matter and plasma
interactions were investigated using
nanostructured targets to examine how
plasmonic effects can increase energy °
absorption and concentration during the
mater-light  interaction,  therefore
increasing the efficiency of ion
acceleration. According to our theory, [¢ ‘ Ve s [
this can initiate such core reaction that can produce alpha partlcles Due to various practical
reasons, it can be particularly difficult to detect these particles in these experiments. To study
the theory 1-8 um thick, single or multi-layered; pure or doped UDMA based targets were shot
by a high energy femtosecond laser. We noticed that in some cases, the NaOH etched CR-39
plates showed surprisingly heavy irradiation damage regardless of the applied aluminum
shielding. The reason for this is that, surpassing previous experiments, protons with energies
above 1 MeV were produced in these cases, which was also confirmed by the Thompson
parabolas. These particles could easily penetrate the shielding and leave traces on the
corresponding CR-39 plates; therefore, the separation of different particle traces was
challenging task for the researchers. Even with a short NaOH etching the plates were
overexposed making the precise measurement of the traces impossible, however with PEW 25
based etching the visible proton traces did not become visible and with the calculated stopping
power of the shielding (it stops heavier ions) it became possible to identify the alpha particles
traces. The results demonstrate that with careful planning, solid state trace detectors can be
effectively used for the quantitative and qualitative determination of reaction products of laser
acceleration experiments.

Keywords: Laser-Acceleration, Thin layers, CR-39, Solid-State Nuclear Track Detectors

1. Introduction

Laser acceleration has attracted interest in fusion research as a potential method of achieving
the ignition with relatively small equipment. During these experiments, energetic electrons,
protons and other ions can be produced and accelerated which then may initiate nuclear
reactions. The driving force for particle acceleration in high-intensity laser experiments is the
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enormous electromagnetic fields created when an ultra-intense laser interacts with matter.
According to our theory plasmonic effects can increase energy absorption and concentration
during these experiments, thereby enhancing ion acceleration and thus lowering the laser energy
threshold of certain nuclear reactions. The three main criteria for laser targets for acceleration
measurements are layer thickness, uniformity and surface roughness. The target also must
freestanding. To meet these parameters, we developed a spin-coating based method which can
produce high quality targets for the laser experiments. UDMA-TEGDMA was chosen as matrix
material and proton source as it has excellent mechanical properties and effectively can be used
to create multilayered structures. Later these targets were shot by femtosecond laser pulses.
One of the main challenges during these experiments, when they are performed in small target
chambers, is the proper detection of the reaction products. These difficulties are related to small
interaction volumes, short particle bursts, and other experimental limitations related to
geometry. In addition, the most widely used scintillation detectors may have further issues too,
due to the laser light itself being able to generate signals in them. Therefore, compact solid state
nuclear track detectors are often used for particle detection in these experiments. Although these
plates can record individual particles and don’t have deadtime between individual detections,
the identification of different particle types can be a challenging task with them.

The CR-39, a special type of molded resin, is one of these detectors that can record various
traces when hit by energetic particles. These tracks are not visible immediately, so the plates
need to be chemically etched after the exposure. The etching makes the tracks larger and allows
them to be easily observed using a microscopy, but identifying the exact particle type and
energy from the tracks can be difficult when multiple unknown particles may be produced
during the experiment. This issue can be overcome by using shielding on the plates during the
laser experiments limiting which particles can reach the CR-39 plates. Furthermore, different
etching conditions can also affect which traces became visible [1].

During this study various nanoparticle doped polymer targets were fabricated then shot by
femtosecond long laser bursts. The produced particles were detected and analyzed by
Thompson parabolas and CR-39 solid-state nuclear track detectors to search for evidence that
nuclear reactions had occurred.

2. Sample preparation

The samples were prepared in HUN-REN Wigner Research Centre for Physics (Wigner RCP)
The dopant nanoparticles were purchased from NanoPartz in particles size that resonant to the
wavelength of the available laser. The first doped UDMA layer was deposited using a
CY-SPC8-AFH Spin-Coater at 2000 rpm on a pre-roughened substrate. The oxygen inhibition
of the UDMA polymerization [2] was avoided by using an in-house developed expansion of
the spin-coater. After the deposition of the last layer the substrate was removed, and the layer
was washed three times by distilled water and once by isopropyl alcohol. For reference similarly
made target were used without the nanoparticle doping. The details of the target preparation
will be described elsewhere (under publication).

3. Experimental

The laser experiments were performed using S3 (SYLOS3) laser of ELI-ALPS Research
Institute (ELI); operated in single-shot mode delivering 8-250 fs pulses at a central wavelength
of 825 nm with a maximum pulse energy of 90mJ. The beam is focused by an off-axis parabolic
(OAP) mirror onto the target surface at 15- and 45-degree angles of incidence separately. The
peak intensity at the focal point is up to 1018 W/cm?. The diagnostics included Thomson

50



parabola ion spectrometers, scintillation and CR-39 nuclear track detectors. These methods
were used to investigate the particle flux, spatial distribution, ion species, and energy of the
emitted particles.

For CR-39, two identical frames, each containing nine plates and an approximately 2 or Smm
diameter central hole, were positioned along the normal direction to the target surface, one in
the forward direction and the other in the backward direction to allow the particles to reach the
ion spectrometer. All plates were covered with 4 pm-thick aluminum shielding that touched the
CR-39 and faced the target in every case. The plate holders were positioned at a distance of
26 cm from the target surface. The etching of the irradiated CR-39 plates was done with either
6M NaOH for 70 minutes at 70°C (recommendation of the manufacturer) or for 30 minutes at
60°C with PEW-25 [Hiba! A konyvjelz6 nem létezik.] solution (17% KOH + 25%C,HsOH + 5
8%H>0). For analyzing the traces TASLIMAGE Radon and Neutron dosimetry system were
used. To produce reference traces, an **' Am radiation source were used.

For high resolution imaging Thermo Fischer (Waltham, MA, USA) electron microscope was
used.

4, Results and Discussion

The scanning electron microscopy (SEM) image confirms that the novel spin-coating method
was able to produce the intended thin layer structure. Fig. 1 (left) shows a delaminated area of
the target, where the multilayer structure and the typical layer thickness can be observed as well
as the individual thickness of the layers.

The novel scintillation detector’s light shielding was penetrated by the laser flash producing
false singals, therefore it couldnt give realiable results. The Thompson parabola ion
spectrometer have an entrance pupil only about 0.2 mm diameter making the angle of detection
very limited, therefore the best method to detect large number of product particles is the usage
of solid state trace detectors. However, distinguishing between different types of particles is
challanging with CR-39 measurements. Protons, alpha particles and heavier ions can all
produce tracks in the plates. The simplest method would be the application of a shielding
thatonly allows the alpha particles to leave traces on the plates. Fig. 1 (right) presents the
calculated penetration depths obtained using SRIM [3] for the possible particles, in our case the
presence of alpha particles would be the most important, because they would suggest the
occurance of certain reactions. In previous similar experiments the proton energy peaked below
200 keV [4], therefore a 4 pm thick aluminium shielding was chosen to filter out the unwanted
protons and heavy ions.
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Fig. 1 SEM image of a delaminated area on the target (left); and calculated penetration
depths (SRIM) for the possible particles (right)

Suprisingly, after the standard etching procedure of 70 minutes at 70°C in 6 M NaOH, the
CR-39 plates showed heavy radiation damage. As shown in Fig. 2, the large number of tracks
and their overlap made individual traces difficult to distinguish and therefore made the analysis

unreliable.
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Fig. 2 Photo of the CR-39 after NaOH etching (left); and images of the traces (right)

The Thompson parabola measurements provided an important explanation for this unexpected
result. This time the proton energies were above 1 MeV, which supports our theory about the
plasmonic enchanced accelertion. These proton energies were considerably higher than the
energies were considered when selecting the aluminium shielding, meaning that protons could
penetrate the 4 um aluminium layer and reach the CR-39 detector. Therefore, at least a portion
of the heavy radiation damage observed in Fig. 2 can be caused by the contribution of high
energy protons. This result shows that the shielding cannot be considered independently from
the theoretical particle energy distribution, but the experimental particle energies must be also
taken into consideration when selecting the detector shielding.

52



Since the standard NaOH etching resulted in strongly overlapping tracks, a different method
was investigated. Following the advices of Wang et al. [1], the remaining CR-39 were etched
for 30 minutes at 60°C using PEW-25 solution Fig. 3.
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Fig. 3 Diameter distribution of the traces (left) and images of the traces in the CR-39 plate
(right) after PEW-25 etching

With this method proton tracks should not become visible after etching because this solution
do not have a sufficiently high ratio between the track etch rate (7;) and the bulk etch rate (%).
Therefore the latent traces created by protons will be etched nearly the same rate as the
undamaged CR-39 matrix. As a result, the track pits remained too small or too shallow to be
observed optically. In practice, this resulted far less number of visible traces after the etching
as shown in Fig. 3. But we can know that rhese traces all belongs to high LET particles. As the
the SRIM simulataions shown heavy ions are very unlikely to penetrate the applied Al
shielding, as this experiment cannot produced carbon ions with many MeV energy. Therefore,
taking everything into consideration the traces in Fig. 3 most likely belongs to alpha aprticles.
Another results that suggest alpha particles is that with the novel method we could determine
the diameter distribution of the traces (Fig. 3, left) which was similar to the results that the
reference >*! Am radiation source caused.

5. Conclusion

The study has proven the applicability of solid-state nuclear trace detectors for laser
acceleration experiments as well as highlighted the importance of suitable shielding and etching
conditions for particles identifications.
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A [®F|FET KESZITMENY TISZTASAGANAK VIZSGALATA
FOLYADEKKROMATOGRAFIAS MODSZERREL
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Absztrakt

A vizsgalat célja a ["®*F]FET-tartalmu radiofarmakon radiokémiai és kémiai tisztasaganak
meghatarozasa, valamint a gyogyszerkonyvi HPLC-moédszer UPLC koriilmények kozotti
optimalizaldsa és validalasa volt. A gyogyszerkonyvi modszer adaptalasa soran a HET és FET
megfeleld elvalasztasat igazoltuk (Rs=7,4), mig az optimalizalt UPLC-moddszer 10 perces
vizsgalati id6 mellett Rs=6,1 értéket biztositott. A ["®*F]FET készitmény radiokémiai tisztasaga
HPLC-vel 99,8%, UPLC-vel 99,6% volt. A kémiai tisztasdg megfelelt az eldirdsoknak. A
validalas soran 2,4-7909 kBq kozott megfeleld linearitast (1>=0,9999), 2,4 kBq LOQ-t és 0,14%
RSD precizitast hataroztunk meg. Az UPLC-modszer igy jelentdsen rovidebb vizsgélati 1d6
mellett megfeleld analitikai teljesitményt biztositott. A modszer VRK-val Osszehasonlitva
99,2%-0s visszanyerést mutatott.

Abstract

The aim of this study was to determine the radiochemical and chemical purity of a ['*F]FET-
containing radiopharmaceutical and to optimize and validate the pharmacopoeial HPLC method
under UPLC conditions. Following adaptation of the pharmacopoeial method, adequate
separation of HET and FET was demonstrated (Rs=7.4), while the optimized UPLC method
achieved an Rs value of 6.1 with a reduced analysis time of 10 minutes. The radiochemical
purity of the FET018 batch was 99.78% by HPLC and 99.6% by UPLC. Chemical purity met
the specified requirements. Method validation demonstrated linearity over 2.4—7909 kBq
(r*=0.9999), an LOQ of 2.4 kBq, and precision of 0.14% RSD. The method showed 99.2%
recovery compared with TLC.

1. BEVEZETES
A pozitronemisszios tomografia (PET) egy modern, nukledris medicindban alkalmazott
molekularis képalkoto eljaras, amely in vivo informaciot szolgaltat a szovetekben €s szervekben
zajlo élettani, biokémiai és molekularis folyamatokrol. A PET fontos szerepet tolt be tobbek
kozott a daganatos betegségek diagnosztikajaban, a daganatok kiterjedésének €s stddiumanak
meghatdrozasaban, valamint a kezelés hatasanak kovetésében.

A daganatos sejtek megvaltozott anyagcseréje ¢és molekuldris tulajdonsagai
pozitronkibocsaté radionuklidokkal jeldlt radiofarmakonok segitségével vizsgalhatok. A
daganatképalkotdsban széles korben alkalmazott radiofarmakonok egyike a 2-['®*F]fluor-2-
dezoxi-D-gliikoz (["*F]FDG), amely a gliikoztranszport és -metabolizmus vizsgélatara
alkalmas. Szamos daganattipusban fokozott gliikozfelvétel és gliikozmetabolizmus figyelhetd
meg a kornyezd, normal szovetekhez képest, amely lehetévé teszi a daganatos elvaltozasok
PET segitségével torténd megjelenitését. A fokozott ["*F]FDG-felhalmozddas azonban nem
kizarolag daganatos folyamatokra jellemzd, mivel gyulladdsos és egyéb, fokozott
gliikozmetabolizmussal jaré folyamatokban is megfigyelhetd.

A PET-vizsgalatok soran alkalmazott radiofarmakonok olyan, bioldgiailag aktiv vagy
biologiai folyamatokat kovetd vegyiiletek, amelyek egy pozitronemittalé radionuklidot
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tartalmaznak. A megfelel6 radionuklid kivalasztasakor tobb szempontot kell figyelembe venni,
tobbek kozott a fizikai felezési id6t, a pozitron energidjat, a jelolési lehetdségeket, a
radiofarmakon stabilitasat, valamint annak bioldgiai tulajdonsagait. A fizikai felezési idonek
Osszhangban kell lennie a radiofarmakon eldallitasahoz, beadasahoz ¢és a képalkotashoz
sziikséges 1ddvel, mikozben a lehetd legalacsonyabb, diagnosztikailag elfogadhat6
sugarterhelésre kell torekedni.

A nukleéris medicindban az ['|*F]FDG mellett egyre nagyobb jelentoséggel birnak az
aminosav-alapi PET-radiofarmakonok is. Ezek koz¢ tartozik a 'F-fluor-etil-L-tirozin
(['*F]FET), amelyet elso6sorban az agydaganatok, kiilonosen a gliomak képalkotasaban
alkalmaznak (1. dbra). Az ['*F]FET felvétele az aminosav-transzporterek fokozott aktivitdsdhoz
kapcsolodik, €s lehetdséget biztosit a daganatos szovetek metabolikus €s biologiai jellemzésére.
Az ["F]FET PET kiilonosen hasznos lehet a gliomak felismerésében és kiterjedésiik
meghatarozasdban, valamint bizonyos esetekben a daganatos €s a nem daganatos szdvetek
elkiilonitésének tamogatasaban [1].

)

OH
18F\/'\o NH,

1. abra: A ['8F]FET szerkezeti képlete

Az [®F]FET eloallitasa soran a pozitronemittald ['®F]fluoridiont nukleofil fluorozasi
reakcidban vezetik be a prekurzor molekuldba. A reakciot kovetden a jelzett intermedierbdl
megfeleld reakcidlépések sordn kialakul a kivant ['®F]FET molekula. A szintézis végén a
termeket tisztitjak, jellemzden preparativ HPLC alkalmazaséaval. A tisztitott radiofarmakont ezt
kovetden megfeleld oldatban formulaljak és sterilizaljak. A készitmény mindségét tobbek
kozott radiokémiai tisztasag, kémiai tisztasag €s egyéb mindségellendrzési vizsgalatok
segitségével ellendrzik. A HPLC (nagyhatékonysagu folyadékkromatografia) segitségével a
["*F]FET készitmény komponensei kromatografidsan elvalaszthatok. A vizsgalat soran a mintat
a mozgo6fazis segitségével egy kromatografids oszlopon vezetik keresztiil. Az egyes
komponensek eltérd kolcsonhatasa az allo- €s mozgofazissal eltérd retencios 1d6t eredményez.
A komponensek detektalasat radioaktivitismérd detektorral és sziikség esetén UV-detektorral
végzik. A kapott kromatogram alapjan meghatarozhato a ['*F]FET radiokémiai tisztasaga €s az
esetleges szennyezdk jelenléte. A vizsgalatok kivitelezésére az Eurdpai Gyogyszerkdnyvben
megadott gradiens elucio mellett 30 percet vesz igénybe, melynek legnagyobb hatranya a F-18
izotop rovid felezési 1ideje miatt jelentds az aktivitds veszteség a gyogyszer
felhasznalhat6sagaig [2].

Munkénk célja egy folyadékkromatografids modszer kidolgozasa, amely segitségével
jelentdsen csokkenthetd a ['*F]FET készitmény HPLC vizsgalatanak mérési ideje.

2. ANYAGOK ES MODSZEREK
A kromatografias modszer kidolgozdsdhoz Waters [-Class UPLC rendszert alkalmaztunk,
amely a kovetkezd egységekbdl allt: gazmentesitd, eluenskeverd rendszer, pumpa, automata
mintaadagolo, oszlopvaltd, UV- és sajat fejlesztési plasztik szcintillacids radioaktivitds
detektor. Az elvalasztashoz a Waters BEH C18 50 x 2,1 mm, 1,7 mm és Phenomenex
LiChrospher RP-18250 x 4,6 mm, 5Sum allofazist alkalmaztuk. A kromatogramok
kiértékeléséhez Empower szoftvert hasznéaltunk. A mérésekhez mozgofazisként 0,1%
foszforsav oldatot és acetonitrilt alkalmaztuk. Referencia anyagként a hidroxietil-tirozin és FET
10 pg/ml oldatait alkalmaztuk, valamint a ['*F]FET készitmény mintait. A linearitds
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crer

["*F]FLT mintdkat a radiogydgyszergyartd munkacsoport biztositotta szamunkra. A
megnevezett anyagok a Sigma termékei voltak.

3. EREDMENYEK

3.1. A ["8FJFET tartalmi készitmény radiokémiai- és kémiai tisztasag vizsgdlata a

gvogyszerkonyvi modszer alapjan
Munkank elsé 1épéseként a gyogyszerkonyvi modszer segitségével végeztik el a [¥F]FET
gyogyszer radiokémiai- és kémiai tisztasaganak vizsgalatat. Az eljaras soran a gyogyszerkonyvi
monografidban meghatarozott kromatografids koriilményeket adaptaltuk az altalunk
alkalmazott kromatografids rendszerre. Ennek megfeleléen az aldbbi paramétereket
alkalmaztuk. Allofazisként az enantiomer-tisztasadg vizsgalatanal alkalmazott, 250 x 4,6 mm
méretli, 5 um szemcseméreti RP-18 analitikai kolonnat hasznaltuk. A nem radioaktiv
komponensek detektaldsat 225 nm hullamhosszon végeztiikk. A mérések soran 20 pl mintat
injektaltunk a kromatografids rendszerre, a mozgofazis aramlasi sebessége 1,0 ml/min volt. A
komponens A eluensként szén-dioxidtdl mentes vizet, mig B eluensként acetonitrilt
alkalmaztunk. A vizsgdlat sordn a Ph. Eur. 2466. szdmu monografidjjaban meghatarozott
gradiens elucids programot alkalmaztuk (1. tablazat).

1. tablazat. Gyogyszerkonyvi monografidban ajanlott gradiens elicid

1dé (perc) A eluens (V/V%) B eluens (V/V%)
0-10 90 10
10-20 90—5 10—95
20-30 5 95

A kidolgozott kromatografids moddszerrel szemben tdmasztott egyik alapvetd
kovetelmény a rendszeralkalmassag teljesiilése. Ennek keretében a hidroxietil-L-tirozin (HET)
és a fluoroetil-L-tirozin (FET) csticsainak megfeleld elvalasztasat vizsgaltuk. A HET és FET
analizaltuk. A HPLC-vizsgalatokat kovetden kiértékeltiik a kapott kromatogramokat. A HET
és FET csticsai kozotti felbontas (Rs) értéke 7,4 volt. Ez az érték meghaladja az 1,5-0s
rendszeralkalmassagi kovetelményt, igy az elvalasztas megfeleldnek bizonyult. Az eredmények
alapjan a kidolgozott HPLC-mddszer alkalmasnak bizonyult a ['*F]FET-et tartalmazé
radiofarmakon radiokémiai €s kémiai tisztasaganak vizsgalatara (1. abra).
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1. abra. Rendszeralkalmassagi vizsgalat kromatogramja

A radiokémiai tisztasdg vizsgalata soran azt hatarozzuk meg, hogy a mintaban mért
teljes radioaktivitas mekkora hadnyada talalhat6 a kivant radioaktiv vegyiilet, jelen esetben a

57



['!F]FET forméajaban. Az alkalmazott specifikacio szerint a teljes mért radioaktivitas legalabb
95%-anak ["F]FET formajaban kell jelen lennie. A FETO018 gyartasi tétel radiokémiai
tisztasaganak vizsgalata sordn a ['®F]FET-hez tartozd fO radioaktiv csucs mellett két, a
vizsgalati koriilmények kozott nem azonositott radioaktiv szennyezd csucsot detektaltunk 2,253
min, illetve 21,015 min retencids idonél (2/A. éabra). A ["®F]FET-hez tartoz6 radioaktiv
csucsteriiletnek az Osszes detektalt radioaktiv cstcsteriilethez viszonyitott aranya alapjan a
radiokémiai tisztasag 99,78%-nak adodott. Mivel a mért radiokémiai tisztasag meghaladta a
95%-o0s elfogadasi kritériumot, a FETO18 gyartasi tétel megfelelt az eldirt radiokémiai
tisztasagi kovetelménynek.

o i[lﬁ FIFET
l

5 o 100 10 1.

2. abra. Radiokémiai (A) és kémiai (B) tisztasdg mérés eredménye

A kémiai tisztasag vizsgalata soran az UV-detektorral detektalt komponensek

csucsteriileteit hataroztuk meg, és azokat a rendszeralkalmassagi vizsgalat soran kapott FET-
megfeleldségét a vonatkozd specifikdcidban meghatirozott hatarérték alapjan értékeltiik.
Amennyiben a vizsgélt szennyezd komponensek csucsteriiletei a meghatarozott elfogadasi
kritériumon beliil maradnak, a minta megfelel az adott kémiai tisztasagi kovetelménynek.
A ["F]FET készitmény vizsgalata sordn a kifejlesztett HPLC-moddszerrel kapott
kromatogramokon az oldoszerekhez rendelhetd csticsokon kiviil tovabbi, a vizsgalat
szempontjabol relevans UV-jelet nem detektaltunk (2/B. abra). Az eredmények alapjan a
vizsgalt ["*F]FET-tartalmi radiofarmakon megfelelt a kémiai tisztasdgra vonatkozo
kovetelményeknek.

3.2. A tisztasagi vizsgalat kivitelezése UPLC koriilmények mellett

A tovabbiakban a gyogyszerkonyvi modszer 30 perces vizsgalati idejét csokkenteni szerettiik
volna. Ebbdl a célbdl igéretesnek bizonyult az ultranagyhatékonysagti (UPLC) modszer. A
kromatografias koriilményeket ugy optimalizaltuk, hogy a vizsgalati id6 lecsokkent 10 percre.
Ennek megfeleléen az alabbi eluenseket hasznéltuk: A: 0,1% H3PO4, B: acetonitril.
Gradiensprofil a 2. tablazat szerint. Térfogat-aramlasi sebesség: 0,6 ml/perc. Acquity UPLC
BEH C18 1,7 um 2,1x50 mm kolonna. Kolonnatér hdmérséklete: 40°C. Injektalt térfogat: 10
ul. Detektorok: UV detektor (225 nm) €s RA detektor. Referencia oldat: 10 pg/mL L-FET és
10 pg/mL L-HET. ["¥F]FET készitmény.

2. tablazat. Kifejlesztett gradiens elucio

Id6 (perc) A eluens (V/V%) B eluens (V/V%)
0 100 0

1 100 0

3 87,5 12,5

4 0 100

S5 0 100

6 100 0
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A kifejlesztett modszer rendszeralkalmassagi ereményei alapjan a HET és FET cstcsai
kozotti felbontas értéke 6,1 volt. Ez az érték meghaladja az 1,5-0s rendszeralkalmassagi
kovetelményt, igy az elvalasztas megfelelonek bizonyult. Az eredmények alapjan a kidolgozott
HPLC-moédszer alkalmasnak bizonyul a ['*F]FET-et tartalmaz6 radiofarmakon radiokémiai- €s
kémiai tisztasdganak vizsgalatara
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2. abra. Rendszeralkalmassagi kromatogram

A radiokémiai tisztasdg vizsgéalat soran a fOcsucs mellett két szennyezd csucsot
azonositottunk: a szabad fluorid mellett a szintézis tBu-['*F]FET koztitermékét (3/A. dbra). A
csucsok kozotti felbontasok meghaladtdk a 2,9 értéket, ami elfogadhatd eredménynek
bizonyult. A radiokémiai tisztasag 99,6% volt. A radiokémiai vizsgalatot sikeresen valositottuk
meg 10 perc mérési iddvel.

A kémiai tisztasag vizsgalatnal szamos csucsot kaptunk, azonban ezek koziil csak kettd
keriilt kiértékelésre tekintettel arra, hogy a tobbi csics teriilete az elhanyagolasi hatarértéken
(disregard limit) beliil volt (3/B. 4bra). A kiértékelt cstcsteriiletek viszont nem haladtédk meg a
FET referencia teriiletértékét, igy a minta kémiai tisztasdga megfeleld volt.
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3. abra. Radiokémiai (A) és kémiai (B) tisztasdg mérés eredménye UPLC eljarassal
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3.3. A kifejlesztett modszer validalasa

A kifejlesztett modszer validalasat az aldbbi paraméterek alapjan végeztiik el. A ["*F]FET
komponensre nézve linearitas vizsgalatot végeztiink (4. dbra). Az eredmények azt mutattak,
hogy a 2,4-7909 kBq injektalt radioaktivitas tartomanyon beliil teljesiil a linearitas. A felvett
pontokra illesztett egyenes regresszios koefficiense r°=0,9999. A legkisebb meghatarozhaté
radioaktivitas hatarérték (LOQ) 2,4 kBg-nek bizonyult. A ['*F]JFET Area% értékét hat egymas
kovetd mérésbdl meghataroztuk, a kapott 0,14% RSD érték megfeleld mddszer precizitast
jelent. A VRK vizsgalattal 6sszehasonlitott radiokémiai tisztasadg vizsgalat eredményei 99,2%
visszanyerést mutatott. Kovetkezésképpen a modszer helysége is megfeleld.

[®FIJFET LINEARITAS
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4. abra. Linearitas vizsgalat ['F]FET

4. OSSZEFOGLALAS

Munkénk soran sikeresen adaptaltuk a Ph. Eur. gyogyszerkényvi HPLC-modszert a ['*F]FET
radiofarmakon tisztasagvizsgalatira, majd a hatékonysag novelése érdekében egy 1j,
optimalizalt UPLC-eljarast fejlesztettiink ki és validaltunk. A gyogyszerkonyvi HPLC-modszer
kivalo felbontast (Rs = 7,4) biztositott a HET és FET komponensek kozott, mikdzben a
["®F]FET gyartasi tétel radiokémiai (99,8%) és kémiai tisztasaga is igazoltan megfelelt az elirt
kovetelményeknek. Az innovativ UPLC-modszerrel a vizsgalati idot harmadara, 30 percrél 10
percre csokkentet, mikdzben megmaradt a megfeleld elvalasztasi hatékonysag (Rs = 6,1) és
sikeresen azonositottuk a szabad fluorid és a tBu-['*F]FET szennyezdket. A modszer validaldsa
soran a ['®F]FET-re meghatarozott széles linearitdsi tartomany (2,4-7909 kBq, r* = 0,9999), az
alacsony LOQ-értek (2,4 kBq), valamint a kivalo precizitds (RSD = 0,14%) és helyesség
(99,2%-0s  visszanyerés) bizonyitotta az eljards megbizhatdsagat. Konkluzidként
megallapithatd, hogy a kifejlesztett UPLC-mddszer egy megfelel6 modszer, amely a jelentds
iddmegtakaritas révén rutinszertien és hatékonyan alkalmazhat6 a rovid felezési idejii ['*F]FET
radiofarmakon mindségellendrzésére.
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Absztrakt

A neuroinflammaci6 koOzponti szerepet jatszik a legtobb neurodegenerativ betegség
kialakulasaban és progressziojaban. A gliasejtek aktivacioja a Transzlokéator Protein (TSPO)
emelkedett expresszidjahoz vezet, ami igéretes biomarkerré teszi. A PET-képalkotas alkalmas
a TSPO-expresszio kvantitativ meghatarozasara megfeleld radiotracer hasznalataval, példaul a
I8F_jelzett DPA-714-gyel. Jelen munkankban bemutatjuk a ['* F]DPA-714 szintézisét, tisztitasat
¢s analitikdjat a kereskedelmi TacerMaker szintézisplatform felhasznalasdval. A radioszintézis
nagy tisztasdgi terméket eredményezett (>99%), 608 + 238 GBg/umol molaris
aktivitasértékkel, valamint 33,4% bomlaskorrekcioval szamitott radiokémiai kitermeléssel. A
kifejlesztett modszer robusztusnak €s reprodukalhatonak bizonyult, praktikus megkdzelitést
biztositva a TSPO-szelektiv, neuroinflammacios képalkoto vizsgalatokhoz alkalmas radiotracer
rutin gyartasdhoz.

Abstract

Neuroinflammation plays a central role in the development and progression of most
neurodegenerative diseases. Glial cell activation leads to an increase in Translocator Protein
(TSPO) expression, which makes it a promising biomarker. PET imaging is suitable for the
quantitative measurement of TSPO expression using an appropriate radiotracer such as '*F-
labeled DPA-714. We report the automated synthesis, purification, and quality control of
['F]IDPA-714 using the commercially available TracerMaker synthesis platform. The
radiosynthesis yielded a product with high radiochemical purity (>99%), a molar activity (MA)
of 608 + 238 GBg/umol, and a decay-corrected radiochemical yield of 33,4%. The developed
protocol proved robust and reproducible, providing a practical approach for routine production
of the TSPO-targeting radiotracer for neuroinflammation imaging studies.

1. INTRODUCTION

Under physiological circumstances, the expression of TSPO is very low, but during
inflammation its level increases significantly in microglia. The cause of this overexpression is
still not entirely clarified, but one explanation might be the increased energy requirement of the
activated glial cells. This leads to functional changes in the mitochondria, where most of the
receptors reside. [1,3] Furthermore, research shows that TSPO plays a role in the formation of

61



free radicals and can be connected to inflammatory transcription pathways [1]. In general, PET
imaging can be well utilised for imaging the increased expression of TSPO resulting from
neuroinflammation, as the PET signal is proven to correlate with the localisation of the
pathological changes. [2] ['*F]DPA-714 (Figure 1) is a 2nd-generation radiotracer with several
advantages over the previously used, mainly !'C-labeled compounds. [4] It can be effectively
synthesised by nucleophilic aromatic substitution of the tosylate precursor with K-'8F -
Kryptofix 2.2.2 complex in anhydrous acetonitrile. [5] Our main goal was to produce the tracer
with the highest possible molar activity, as essential for obtaining a suitable PET image. [6]
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Figure 4. Chemical structure of [[*F]DPA-714

2. MATERIALS
2.1. Synthesis setup

The synthesis was conducted on a TracerMaker (ScanSys Laboratoireteknik ApS, Copenhagen,
Denmark) universal synthesis module controlled by TracerMaker software. The front panel
holds the reagent vials in two rows, connected by Teflon tubing (Figure 2). Three-way valves
control the flow of the liquids, which are transferred by pressurized helium gas; in some steps
(dilution, injection), a 2500 uL syringe pump is utilised as well. The reaction takes place in
reactor R2, which can be heated or cooled by an air fan located behind the assembly. The right
side of the machine houses the syringe pump, column, and injection loop for the semi-
preparative HPLC separation. The commercial HPLC pumps (Knauer 4.1s, 2.1s) and the eluent
reservoir are separate. The synthesis setup is contained inside a lead-shielded hot cell (RadiOko
Ltd., Veszprém, Hungary) with a separate compartment for the product collection vial.

2.2. Analytical setup

The components of the HPLC setup were a Jasco PU-2089 Plus HPLC pump, Jasco AS-4050
automatic sampler, Jasco UV-2075 Plus UV-Vis and LabLogic Gamma-RAM 4 detectors. The
modules are connected to the PC by Jasco LC-Netll/ADC interface, which runs the Jasco
ChromNav software. For quality control, a Kinetex 5u C18 100 A (250 x 4.6 mm) RP column
was used at room temperature (25°C)

3. METHODS

3.1. Preparations for the synthesis
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Before the synthesis, the system was washed with various solvents (ethanol, acetonitrile, sterile
water) and then dried with helium. After drying, the reagents were placed. The vials were
prepared as follows: vial 1 was filled with 1 mL of absolute ethanol. Sterile water was added to
vials 2, 3, and 8 in volumes of 8, 3, and 40 mL, respectively. Vial 5 was filled with 1.2 mL of
QME eluent. (containing 100 mg Kryptofix 2.2.2, 18 mg potassium carbonate, 850 pL Milli-Q
water, and 20 mL acetonitrile) The tosylate-DPA-714 precursor was dissolved in 1 mL
anhydrous acetonitrile and added into vial 4. For vial 6, 5 mL of sterile saline was measured
out, after which the vial was crimp-sealed. The QMA cartridge is preconditioned with 6- § mL
of 0,5 M K,COs3 solution, then washed with 8-10 mL of sterile water. Residual water was
removed with air. To prepare the SPE cartridge, 5 mL of absolute ethanol, followed by 5 mL
of sterile water, was pushed through it with a syringe.

Figure 2. Picture of the experimental setup labeled with main components and reagent
placement

3.2. Trapping of "*F and labeling reaction

The '®F-fluoride in enriched '30-water is pushed through the preconditioned QMA cartridge
with helium gas. To elute the trapped '®F-fluoride, 1,2 ml QME eluent solution was pushed
through the column into reactor R2. The mixture was dried azeotropically at 120°C for 4
minutes under continuous helium flow, followed by 2 minutes of after-drying. When the reactor
was cooled down to 80°C, the 2 mg precursor (2-(4-(3-(2-(diethylamino)-2-oxoethyl)-5,7-
dimethylpyrazolo[1,5-a]pyrimidin-2-yl)phenoxy)ethyl 4-methylbenzenesulfonate) dissolved
in 1 mL anhydrous acetonitrile was added to the dry K-'8F -Kryptofix 2.2.2 complex. The
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mixture was heated again and allowed to react for 10 minutes at 105°C in a closed vial (Figure
3). When the reaction was completed and the reaction mixture cooled down to 50°C, 2,5 ml of
sterile water was added to the reactor vial for dilution. The diluted reaction mixture was

transferred quantitatively to the injection loop by successive rinsing steps.

CEE- o) K2CO03/Kp;
aq.

N‘h N‘NB_%
o] o]
.0 MeCN 18
08\\ \/ﬂ\o \/\O

105 °C, 10 min

00 (N\\ (N\\

Figure 3 Nucleophilic substitution reaction of [1*F]DPA-714
3.3. HPLC separation of the product

A semi-preparative 18C column (Avantor ACE 5 C18-HL, 250 x 10 mm) was used to separate
the ['8F]DPA-714 from byproducts; the eluent was a 65:35 ratio mixture of 0,1M ammonium
formate solution in Milli-Q water and HPLC-grade acetonitrile. The elution was isocratic, with
a flow rate of 5 ml/min, a pressure of 100 bars, at room temperature (25°C). The eluted liquid
was passed through a UV detector (254 nm) and a GM-tube-based gamma detector; both
chromatograms can be followed in the software. The solution was pushed through the
preconditioned SPE cartridge, followed by a wash with 8 mL of sterile water. Then the product
was quantitatively eluted with 1 mL of absolute ethanol into the reformulation vial containing
5 mL of sterile saline, then transferred into the product vial.

3.4. QC and MA measurement

The eluent used was a mixture of acetonitrile and 0,05M sodium acetate, using gradient elution;
the concentration of the acetonitrile changed from 35 to 80 percent during the measurement
time (16,8 min). The flow was set to 5 ml/min, UV detection at 254 nm, and gamma detection.
First, the system was calibrated by injecting 10 pl of 0.1 mg/ml DPA-714 (MW=398,47 g/mol)
standard solution in acetonitrile. For identification and quality control purposes, we prepared a
solution containing 20 ul of DPA-714 standard solution and 480 pul MQ water. To this mixture,
we added 2 drops of product, then injected 10 pL onto the column. For the determination of
molar activity, we calibrated the system by injecting 10 pL of 0.007, 0.004, 0.002, and 0.001
mg/ml standard solutions. Then filled an HPLC vial fitted with an insert and injected 50 uL
onto the column; the concentration was measured by correlating it with the calibration curve.
By knowing the radioactivity of the whole 6 mL product, the MA could be calculated.

4. RESULTS

The radiochemical yield based on the starting '8F activity and product activity at the end of the
synthesis was an average of 33,4%. Starting activity was decay-corrected from production time
to the moment the synthesis was started. The measured molar activity value was 608 + 238
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GBg/pmol. Radiochemical purity exceeded 99% in every case. The synthesis time was an
average of 53 minutes.

5. DISCUSSION

Comparing different approaches (Table 1), the basic theory of the synthesis method used was
identical in every case: the '8F nucleophilic substitution of the tosylate precursor. However,
practical implementation varied greatly. In every case, the 'SF-fluoride was trapped on a
commercial anion exchange resin but eluted using different eluent and phase-transfer catalyst
compositions. Reaction conditions regarding temperature and duration also varied; lower
temperatures required longer reaction times, but other groups, like us, preferred slightly higher
temperatures for shorter duration. These parameters greatly influence yield and purity and are
therefore a focus of optimization. Parameters of the HPLC separation are also important,
because increasing the apolar constituent shortens the separation time, but may decrease the
purity of the product. The product in all cases was eluted into sterile saline using ethanol.

In light of our results, it can be stated that the production of ['*F]DPA-714 was
successful and repeatable using the TracerMaker module. After optimization, the system
showed stable operation, which is supported by consistent yields. The detailed analytical
validation, including the radioHPLC-based identity and purity measurements, confirmed that
the synthesized product is sufficient from a pharmacological standpoint and that its
contamination profile doesn't affect its use in preclinical applications. Measured molar activity
values were higher than previously published, which is beneficial for the minimization of
competitive binding interactions with the unlabeled molecule. [6] The combination of moderate
reaction temperature, efficient purification strategy, and robust quality control workflow
resulted in a practical production method suitable for routine preclinical applications. The
successful implementation of this synthesis on a flexible open-platform module further expands
the accessibility of TSPO radiotracer production and provides a foundation for translational
neuroinflammation studies, which we conduct in our research group.
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Zymate-
AllinOne Synthera

XP Elixys/FlexChem | TracerMaker
(Cybulska | (Vavere et
Platform (Damont | | (McCauley et al., (present
et al., al.,
et al., 2022)[10] work)
2021)[8] 2024)[9]
2008)[7]
tofix TBA tofix tofix
Phase transfer catalyst Ko TEAB Koy Krvp
222 HCO; 222 2.2.2
dimethyl- dimethyl-
Solvent acetonitrile acetonitrile acetonitrile
sulfoxide sulfoxide
4,5-5,0
Precursor mass 4 mg 2 mg 6 mg 2 mg
mg
Reaction temperature 165°C 90°C 165°C 100°C 105°C
Reaction time
5 min 10 min 5 min 15 min 10 min

Molar activity (MA,
37-111 | 166.5+48.1 | 140.6+25.9 136.9+51.8 608 +£ 238
GBg/pmol)
Radiochemical purity >95% 100% 100% >99% >99%

Table 1. Comparison of different synthesis setups
6. CONCLUSION

Overall, the present work demonstrates that ['*F]DPA-714 can be produced reliably on the
TracerMaker platform with high radiochemical purity, high molar activity, and reproducible
yields. Compared with previously reported automated synthesis procedures, the developed
protocol provided substantially higher molar activity while maintaining comparable product
quality.
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KULONBOZO Eu-TARTALMU PREKURZOROKBOL ELOALLITOTT
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Absztrakt

EuxFei100-xOOH (x=0,10,30 mol%) 0sszetételli, Eu,O3; ¢és Eu(NOs); prekurzorokbol
hidrotermalis uton eléallitott mintdk vizsgalata tortént °’'Fe- és '’'Eu-Mossbauer-
spektroszkopiaval valamint por-rontgendiffraktometridval. A kutatds kozvetlen célja, hogy
tanulményozzuk a hokezeletlen ¢és 300 °C hdéfokon 30 percen &t hokezelt mintak
fazisosszetételét, lokalis szerkezetét, kiilonds tekintettel az alkalmazott Eu-prekurzor hatasara
vonatkozoan.

Az XRD- és “’Fe-Mossbauer-eredmények igazoltdk a goethit kialakuldsat. A mintak £
kristalyos Eu-tartalmu fazisa Eu(OH)3, emellett jelentds amorf hozzajarulés is megfigyelhetd.
Az°"Fe Mossbauer- és XRD mérések alapjan a hdkezelés hatasara a goethit hematitta alakul az
Ew O3 prekurzorbol készitett mintdkban, mig az Eu(NOs3); prekurzorbol készitett mintak
esetében a fazisatalakulas csak részlegesen megy végbe. Tovabba, az EuxO; -bol készitett minta
esetében a goethit egy része paramagneses allapotban van, mig az Eu(NOs); hasznalataval a
goethit teljesen antiferromagneses. Ez azt mutatja, hogy az Eu-prekurzor jelentdsen
befolyasolja a fazisosszetételt és a hdindukalt fazisatalakulas mértékét. Tovabba egy szokatlan
nagy intezitasu goethit reflexié volt megfigyelheté a 10 mol% Eu tartalmu, EuxOs prekurzor
hasznalataval készitett mintdban, ami az Eu goethitbe torténd lehetséges beépiilésére utal.

A 10 mol%-os Eu-mintak '>'Eu-M@&ssbauer-spektrumai egyértelmi kiilonbségeket mutattak
a hiperfinom paraméterekben a hdkezeletlen €s hokezelt esetekben, prekurzor tipustol
fiiggetlentil, amely valtozasok az Eu goethitbe valo beépiilésére utalnak.

EuxFe100-xOOH (x =0, 10, and 30 mol%) samples synthesised hydrothermally using Eu20O3
and Eu(NOs)s precursors were investigated by >’Fe and '*'Eu Méssbauer spectroscopy as well
as powder X-ray diffractometry. The primary aim of the study was to examine the phase
composition and local structure of the as-prepared samples and of those heat-treated at 300 °C
for 30 min, with particular emphasis on the effect of the Eu precursor.

>"Fe Mossbauer spectroscopy and XRD measurements showed that the hydrothermal
reaction produced goethite. According to the >’Fe Mdssbauer and XRD measurements, the heat
treatment transforms the goethite into hematite in the samples prepared from the EuxO3
precursor, whereas the phase transformation is only partial in the samples prepared from
Eu(NO3)3. Furthermore, in the Eu2Os-derived sample, part of the goethite is in a paramagnetic
state, while in the Eu(NO3)s3-derived sample, the goethite remains fully antiferromagnetic. This
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shows that the Eu precursor significantly influences the phase composition and the extent of
the heat-induced phase transformation. In addition, an unusually intense goethite reflection was
observed in the 10 mol% Eu-containing sample prepared using the EuxO3 precursor compared
with the undoped sample, which suggests possible Eu incorporation into the goethite structure.

The '"'Eu Méssbauer spectra of the 10 mol% Eu samples show clear difference between the
average hyperfine parameters of the '°'Eu Mssbauer spectra in the as-prepared and heat-treated
states, in both the oxide- and nitrate-derived systems. These changes indicate possible
incorporation of Eu into goethite.

1. Bevezetés

A goethit (a-FeOOH) természetben is széles korben eléforduld vas-oxihidroxid. Megfeleld
eloallitasi koriilmények alkalmazasaval és kiilonbozé elemek adalékolasaval kedvezd
elektromos, elektrokémiai és fotokatalitikus tulajdonsagok érhetdk el. Ezek a tulajdonsadgok
lehetévé teszik a goethitalapi nanokompozit anyagok alkalmazasat tobbek kozott Na-ion
akkumulatorok elektrédanyagaként, valamint fotokatalitikus viztisztitasi eljardsokban [1]. A
dolgozatban bemutatott, nemzetkdzi egyiittmikodésben végzett kutatas tavlati célja annak
vizsgalata, hogy a ritkafoldfém-adalékolds miként befolydsolja a goethit szerkezetét és az
alkalmazasi szempontbol fontos tulajdonsagait.

Korabbi vizsgalatokban La-, Gd- és Lu-adalékolt goethit nanorészecskék szerkezeti,
elektromos, elektrokémiai és fotokatalitikus tulajdonsagait tanulmanyoztak [1]. Az eredmények
azt mutattdk, hogy a lantanoida-adalékolas jelentdsen moddosithatja a goethit fizikai és
funkcionalis tulajdonsagait. Kiilondsen a 10 mol% Lu-adalékolt goethit minta esetében, ahol a
tiszta goethithez képest 4 nagysdgrenddel nagyobb, 1.05x10°S cm™ elektromos
vezetOképesség, valamint 500 mAh/g Na-ion akkumulator kapacitads volt kimutathat6, ami arra
utal, hogy a ritkafoldfém-ionok altal eldidézett szerkezeti modosulasok fontos szerepet
jatszhatnak az anyag tulajdonsdgainak hangolasaban.

A lantanoida-adalékolt rendszerek koziil az Eu-tartalmu goethit nanorészecskék kiilon
vizsgalat targyat képezik [2]. Az eredmények arra utalnak, hogy az Eu jelenléte 0sszefiiggésben
lehet a goethit szerkezetének és lokalis kornyezetének modosuldsaval, valamint az egyes

Mivel az Eu-adalékolt goethit mintdk FEuO3; ¢és FEu(NOs3)s; kiinduldsi vegyiilet
felhasznalasaval egyarant eldallithatok, lehetdség nyilik annak kozvetlen vizsgélatara, hogy a
prekurzor tipusa milyen hatdssal van az Eu goethit szerkezetbe torténd beépiilésére, a kialakuld
Eu-tartalmu fazisokra, valamint a goethit—-hematit fazisatalakulds mértékére. Jelen munkaban
arra helyeztiik a hangsulyt, hogy az alkalmazott Eu-prekurzor miként befolyésolja a kialakuld
fazisosszetételt és a hokezelés hatasara végbemend szerkezeti 4talakuldsokat. Ennek
vizsgalatara "Fe- és !'S'Eu-Mdossbauer-spektroszkopiat, valamint por-rontgendiffrakciot
alkalmaztunk.

2. Eredmények és diszkusszio

Az EuwOs-prekurzorbol eldallitott, hdkezeletlen Eu-adalékolt goethit mintdk por-
rontgendiffrakcids vizsgalata alapjan a f6 kristalyos fazisok a goethit és az Eu(OH)3, emellett a
diffraktogrammokon jelentds amorf hozzajarulas is megfigyelhetd [2]. A nagy mennyiségben
megjelend Eu(OH); arra utal, hogy a kiindulasi 6sszetételben jelen 1évé europiumnak csak
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korlatozott hanyada épiilhet be a goethit szerkezetébe. A korabbi vizsgalatok alapjan az Eu Fe-
pozicidkba torténd maximalis beépiilése hozzavetdleg 4—5%-ra becsiilhetd [2].

A 300 °C-on 30 percen at tartd hokezelést kovetéen az Eu(OH); tovabbra is az egyik
meghataroz6 Eu-tartalmu kristalyos fazis az Eu-adalékolt goethit mintakban, ugyanakkor a
goethithez tartozd reflexidk intenzitasa jelentdsen csokken vagy teljesen eltiinik. Ezzel
parhuzamosan hematitra jellemzd reflexiok jelennek meg, ami azt mutatja, hogy a goethit
jelentds része a hokezelés soran hematitta alakul. Hasonl6 fazisatalakulast mas lantanoidakkal
adalékolt goethit rendszerek esetében is megfigyeltek [1]. Azonban a 10 mol% kezdeti Eu-
tartalmu, EuxOs-prekurzorbol eldallitott €és hokezelt minta diffraktogramjanak részletesebb
vizsgalata soran a goethit fo reflexidjanak helyén egy szokatlanul nagy intenzitdst csucs
figyelhetd meg, mikdzben a goethit tovabbi reflexioi csak lényegesen kisebb intenzitassal
jelennek meg (1. abra). A jelenség lehetséges magyarazataként kezdetben egy masodlagos fazis
jelenléte, a minta preferalt orientdcidja (textiraja), illetve az Eu goethitbe torténd beépiilésével
Osszefiiggd szerkezeti modosulds meriilt fel.

3004 l = Goethit {6 reflexios
csticsa v Eu(OH),
N I #Fe,0;
et
"N 200
S \‘
L
= I
2= | .
1004 I v
v
I T
| p Wl | j“\ o\ v A -+ v v o® v
U7A!:‘MM“\'*M{‘MIN"W‘M'wvw‘\‘"l*‘ "rp\n'ﬁm \J"u-m, o bl g "w‘,ﬁ M.j,\vy' '""M‘W‘m . MJN % w'#"wm ML‘J~1\“."‘W”‘N'A"‘V’W A
T T T T T T 1
10 20 30 40 50 60 70
20/ Fok

1. dabra: Eu20s-prekurzorbdl eléallitott hékezelt EuioFesoOOH minta por-rontgendiffraktogramja.

A minta kiilonb6zd orientacidiban megismételt por-rontgendiffrakcids mérések alapjan a
masodlagos fazis és a preferalt orientaciod lehetdséget kizartuk, igy a nagy intenzitasa reflexio
valoban a goethithez rendelhetd. A reflexid szokatlan megjelenését feltehetden a goethit
racsparaméterének, illetve lokalis szimmetridjdnak megvaltozasa okozza, az Eu goethit
szerkezetbe torténd részleges beépiilésére utalva.

Ennek tovabbi vizsgalatara és annak tisztazasara, hogy a megfigyelt szerkezeti sajatossagok
¢és a hokezelés soran végbemend fazisatalakulds milyen mértékben fiiggnek az alkalmazott
kiindulasi Eu-vegyiilettdl, tovabbi mintdkat késziiltettiink Eu(NOs3); prekurzor hasznalataval.
Az 0sszehasonlitéd vizsgalatokhoz 10 és 30 mol% kezdeti Eu-tartalmu mintakat valasztottunk,
amelyek por-rontgendiffraktogramjait hokezelés eldtt és a 300 °C-on 30 percig végzett
hokezelést kovetden egyarant felvettiik (2.4bra). A hdkezeletlen, Eu(NO3); prekurzorbol
eldallitott mintdkban a f6 kristalyos fazisok, hasonléan az Eu,O3 prekurzoros mintdkhoz, a
goethit és az Eu(OH);. A hoékezelést kovetden mindkét vizsgalt dsszetételben megjelennek a
hematithoz rendelhetd reflexiok, ami igazolja a goethit—hematit fazisatalakulast. Lényeges
kiilonbség azonban, hogy a nitrat prekurzorbol eléallitott mintakban a hékezelést kovetden is
jol megfigyelhetdk a goethithez tartozo reflexiok. Ez arra utal, hogy ezekben a mintakban a
goethit hematittd torténd atalakuldsa kisebb mértékben megy végbe, mint az EuxO3
prekurzorbol eldallitott mintak esetében. A porrontgendiffrakcidos eredmények tehat azt
mutatjak, hogy az alkalmazott Eu-prekurzor tipusa jelentdsen befolyasolja a hdkezelés soran
végbemend fazisatalakulds mértékét.

70



= Goethit

3000
o0.” Eu(OH), Eu; FeqyOOH v v Euy,Fe;OOH
* Fe,0; 7 4 5 25001 | | Hékezeletlen
M5 | v . Hoékezeletlen 2000 | M
1500-| | vl “ v 1 | .
| f
vl | ‘ 1500+
10004 L [ v i - |
P 1000 . v v
" | L | vl .- w f - . I
#5004 | i vi oy . ) = 5004 | l v | 0" v
; g | " ‘\ ‘.' | i -l - N E WAL . i . W= Ay o=t - .
E‘ O—W.“.‘,,',.-w'-v'm"% h S i 7'“"#;';#" i Av"."l”r‘\" Yo '-,WF\,‘.».\‘«-‘J, wd b E [ e i " ‘w.,w I\ o R R
> . . — : £ 2500 ‘
] P 2
B 1000 v ‘ . Hokezelt = ool y . Hokezelt
v |
750 v v l ,; | 1500 | [ ‘ M
500-| I | .‘} I v | 1000 | f I : |
. e I\ [ M \ v
=1 i\ b | L ﬂ'th‘ 4 | . JN ‘“,f 500 i . | e | e o,
i Lot Roald 1%, g AT ] N A |} " e [l N s
0_|$(M.“'-.wdwn4\hl‘lw . "Nl "%"“W“‘# i rl ¥ 'ym‘\-‘nﬂ Y ~;‘_‘I.M,‘\:M il ‘ 0 Mgt e _,w_r:.',“_!m, A “’“"""“T‘. Y O RN
10 20 30 40 50 60 70 10 20 30 40 50 60 70

28/ Fok 28/ Fok

2. abra: 10 és 30 mol% kezdeti Eu tartalmu, Eu(NOs3); prekurzorbél eléallitott mintak por-
rontgendiffraktogramjai hokezelés elétt és utan.

Annak vizsgéalatdra, hogy ezek a kiillonbségek miként jelennek meg a vas lokalis
kdrnyezetében, >’Fe-Mossbauer-spektroszkopiai méréseket végeztiink. Az Eu-mentes minta
S7Fe-Mossbauer-spektrumanak hiperfinom paraméterei j6 egyezést mutattak a goethitre
vonatkoz6 irodalmi értékekkel. Szobahdmérsékleten a spektrum hdrom szextettkomponenssel,
80 K-en pedig egyetlen szextettel volt leirhatdo, ami megerdsitette, hogy az alkalmazott
hidrotermalis eljarassal sikeresen eldallithato a kivant goethitfazis. A tovabbiakban els@sorban
a 10 mol% kezdeti Eu-tartalmi mintdk eredményeit hasonlitjuk Ossze, mivel ezeknél
figyelhetdk meg a prekurzorhatdssal és az Eu lehetséges beépiilésével kapcsolatos
jellegzetesebb kiilonbségek. A 3. dbran az EuyOs- és Eu(NOs)3 prekurzorbdl eldallitott, 10
mol% kezdeti Eu-tartalmu hékezeletlen mintidk szobahémérsékleten és 80 K-en felvett >’Fe-
Mossbauer-spektrumai lathatok. Az Eu2Os prekurzorbol el8allitott minta >’Fe Mdssbauer-
spektrumaiban a goethithez rendelheté magnesesen felhasadt komponensek mellett egy tovabbi
dublett komponens is megjelenik. Ez a komponens 80 K-en is megfigyelhetd, ami arra utal,
hogy eredete nem egyszeriien a szobahdmérsékleten fellépd szuperparamagneses relaxacioval
magyarazhato, hanem 6sszefliggésben allhat a por-rontgendiffrakcidban megfigyelt szokatlan
reflexioval, és igy a goethit lokalis szerkezetének modosulasaval és az Eu goethitbe valo
részleges beéplilésével is. Ezzel szemben a Eu(NO3)s-prekurzorbol eldallitott minta
Mossbauer-spektrumait megfigyelve a két mintasorozat spektrumai kozott egyértelmii
kiilonbségek tapasztalhatok, amelyek részben a részecskeméret, illetve az ezekhez kapcsolodo
lokalis Fe mikrokornyezet eltéréseivel magyarazhatok. A legfontosabb kiilonbség ugyanakkor
az, hogy az Eu,0s3 eredetli mintaban megfigyelt dublettkomponens az Eu(NO3)3 prekurzorbol

eléallitott mintdban nem jelenik meg.
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3. abra: A 10 mol% kezdeti Eu-tartalmi, Eu20s (balra) és Eu(NO3)s prekurzorbél (jobbra)
eléallitott hékezeletlen mintak S’Fe-Mossbauer-spektrumai szobahémérsékleten és 80 K-en.

A hékezelést kovetden a két prekurzorbol eldallitott mintik °’Fe Mossbauer-spektrumai
ismét egyértelmli kiilonbséget mutatnak. Az EuzOs-prekurzorbdl készitett mintdban a
magnesesen felhasadt komponens hematithoz rendelhetd, ami megerdsiti a XRD mérése altal
jelzett goethit-hematit fazis transzformaciot. Ugyanakkor a mintdhoz tartoz6 XRD-mérésben
(1.4bra) a goethit f6 reflexid pozicidjaban egy intenziv cstcs figyelhetd meg. Ez arra enged
kovetkeztetni, hogy a Mossbauer-spektrumban a hdkezelés utdn is megmarad6d dublett
komponens paramagneses goethithez rendelhetd. Ezzel szemben az Eu(NOs); prekurzorbol
eldallitott hékezelt mintdban a goethithez tartoz6 méagneses komponens tovabbra is jelen van a
S7Fe-Mossbauer-spektrumban. Ez 6sszhangban van a por-rontgendiffrakcios eredményekkel, és
megerdsiti, hogy a goethit hematittd torténd atalakulasa a nitrat prekurzoros mintaban kisebb
mértékben megy végbe.

A két eldallitasi utvonal kozotti eltérés felveti annak lehetdségét, hogy az alkalmazott Eu-
prekurzor befolyésolja az Eu goethitbe torténd beépiilésének meértékét, ami a hdkezelés soran
végbemend fazisatalakulésra is hatassal lehet.

Az Eu-tartalmi mintdk lokalis Eu-kornyezetének és oxidacids allapotanak vizsgélatara
BIEu-Mossbauer-spektroszkopiat alkalmaztunk. Az eurdpium oxidok és hidroxidok '>!'Eu
Mossbauer-spektrumainak kiértékelésekor a kvadrupdlus kolcsonhatds figyelembevétele
indokolt [3]. A '*'Eu 7/2—5/2 kvadrupélus dtmenete egy nyolc vonali mintdzatot eredményez,
azonban a '>'Eu 21.6 keV Mdossbauer-vonal 1,4 mm/s természetes vonalszélessége miatt [4],
ezek a vonalak jelentds atlapolasban vannak, igy kialakitva a spektrumok burkoldgorbéjét (4.
abra). Tekintettel a mintdkban taldlhatd kiilonb6zé mikrokornyezetek kvadrupolus
kolcsonhatast mutatd, eurdpium vonalainak nagy atfedésére, a tobb mikrokornyezetre valo
kiértékelés nagy bizonytalansdggal lett volna megtehetd, ennek megfelelden a spektrumok
mindegyikét egyetlen mikrokdrnyezethez rendelhetd kvadrupodlus felhasadast mutatd gorbére
értekeltiik, amely atlagosan jellemzi a mintakban taladlhaté eur6pium mikrokdrnyezeteket. A
kiértékelés soran azt talaltuk, hogy az egyes mintakhoz tartozé izomereltolodas értéke az Eu®*
oxidacios allapotra jellemzd tartomanyba esik [5] és kozel all az Eu(OH);, §<0.67 mm/s
izomereltolodas értékéhez [1], ami Osszhangban van rontgendiffraktometriai mérésekkel,
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miszerint az eurépium hidroxid a f6 kristalyos Eu tartalmu fazis. Emiatt a '*'Eu-Méssbauer-
spektroszkopia érzékenysége korlatozott a goethitbe esetlegesen beépiilt Eu és az Eu(OH)3-hoz
tartozd Eu-mikrokornyezetek elkiilonitésére. Azonban a 10 mol% Eu mintdk esetében, a
hékezelés egyértelmil valtozast okozott az 4tlagos '°'Eu Mdssbauer-paraméterekben, mind az
Eu0O3-, mind az Eu(NOs)3 prekurzorbol eléallitott minték esetében. Az izoméreltolodas értéke
a hokezeletlen allapotban mért 0,53 mm/s értékrdl a hokezelést kovetden rendre 0,63 mm/s-ra,
illetve 0,69 mm/s-ra ndvekedett. Ennek egy lehetséges magyarazata, hogy a hokezelés hatasara
hematitta alakul6 goethit szerkezetében a vas poziciokban talalhato eurdpium tovabb 6roklodott
a hematit kristalyszerkezetébe. Tovabba a goethithez képest a hematit kristalyszerkezet vas
pozicidiba, az eurdpium nagyobb valdsziniiséggel beépithetd, ennek kovetkeztében a
hematitban talalhatd eurépium hozzajarulhat az izomereltolddas értékének novekedéséhez.
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4. abra: 10 mol% kezdeti Eu-tartalmi, Eu203 (bal) és Eu(NOa)3 (jobb) prekurzorbol eléallitott mintak
ISTEu-Mossbauer-spektrumai hékezelés eldtt és utan.

3. Osszefoglalas

"o

Az eredmények alapjan az EuxOs3 €s Eu(NOs)s prekurzorokbol eldallitott Eu-adalékolt
goethit mintak fazisdsszetétele és a hokezelés soran végbemend fazisatalakulds mértéke fligg
az alkalmazott Eu-prekurzor tipusatdl. A hdkezeletlen mintak {6 kristalyos fazisai mindkét
el64llitasi Gitvonal esetében az a-Fe(Eu)OOH és az Eu(OH)s. A 'Eu-Mdssbauer-vizsgalatok
alapjan az Eu lokalis kornyezetében csak kisebb eltérések figyelhetok meg, mikdzben az
eurdpium minden vizsgalt mintaban kizarélag Eu** oxid4cids dllapotban van jelen. A kapott
eredmények tovabba arra utalnak, hogy az Eu oldhatésaga a goethitben korlatozott, ami
Osszhangban van mas lantanoiddkkal adalékolt goethit rendszereknél tapasztalt
megfigyelésekkel [1].
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NYOMJELZO RADIONUKLIDOK A BIOSZERVETLEN KEMIA
SZEMSZOGEBOL

Szemenyei Erzsébet, Kornyei Jozsef

Izotop Intézet Kfft.,
H-1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.

A bioszervetlen kémia targya az élet szempontjabol fontos elemek biokémidja. A biogén
elemeknek a nagy tobbsége a periddusos rendszer els6 négy soraban foglal helyet és csak harom
elem talalhat6 az 6todikben. Koziiliik a jod a legnagyobb rendszamu (Z=53).

Az elsddleges biogén elemek €s a méasodlagos nemfém biogén elemek legfontosabb
radionuklidjai kozott talalunk tiszta béta-sugarzot (H, 14C, 3233P, 33S), pozitron-sugarzot (1'C,
BN, 150, 3*mCl) és y/B -sugarzot (P8Cl). A tricialt aminosavak, peptidek, proteinek, nukleotid-
bazisok, kiilonféle gydgyszerhatdanyagok mellett rendkiviil sokfélék a szén-izotdppal jelzett
szerves vegyiiletek, jelentdsek a foszfor-/kén-izotoppal jelzett nukleotidok, valamint a
kéntartalmi aminosavak. Mindezek a jelzett vegyiiletek hasznélatosak az élettudomanyi
kutatasokban és a nukledris medicina teriiletén.

A masodlagos fém biogén elemek legfontosabb radionuklidjait tekintve pozitron-
sugarzo a 2*Na, 3K, ill. y/B-sugarzé a >*Na, Mg, K, ¥*’Ca. Nagysagrendi kiilonbség van a
pozitron-sugarzo, ill. a y/B -sugarz6 natrium- és kélium-izotopok fajlagos aktivitdsidban, a
pozitron-sugarzok javara. A szintén y/B -sugarzo **Mg hordozémentes formaban megkaphato,
azonban leanyeleme az ultrardvid felezési idejii nem biogén 28Al mindig jelen van a
rendszerben. Ugyanigy a *’Ca mellett annak leanyeleme a *’Sc is mindig jelen van, amely
szintén nem biogén elem (elvélasztasuk *’Ca/*’Sc generatorban torténhet, de ott a ¥’Ca marad
az oszlopon és a *’Sc keriil az eluatumba).

A mikro-, ill. nyomelemek kozott a legkisebb rendszamii a pozitron-sugarzé '°F, amit
fluoridként csak ritkabban alkalmaznak nyomjelzésre, inkabb a sokféle radiofluorozott
vegyiiletnek van biokémiai jelentdsége. Tovabbi pozitron-sugarzok is taldlhatok a mikro-, ill.
nyomelemek kozott: a ¥V, 32Mn, *8Co, ©V/6*Cu, ®Br és '>*I. A y/B -sugarzok koziil a *'Si-ra a
rendkiviil labilis orto-sziliciumsavként lenne sziikség, mert igy keriil be az egysejtlickbe ¢és
bizonyos csipds vagy szurds novényekbe. A nyomjelzéshez viszont a kolin-kloriddal stabilizalt
formdjat hasznalhatjdk. Tovabbi y-sugarzast (is) kibocsatd mikro-, ill. nyomelem
radionuklidok: 'Cr, 3’Co, *Fe, ®Zn, "Se, ¥Br, 123/125/131],

Megallapithatd, hogy a biogén elemek radionuklidjai nagy jelentdségliek az
¢lettudoményokban és egy résziik alapvetd a radiogydgyszerek eldallitasanal is. Ugyanakkor a
nukleédris medicindban szokdsosan alkalmazott radioizotopok jelentds hanyada nem biogén
elem.
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7L ES '*'Th: A ,TRONON ULO” ES A ,, TRONKOVETELO”

Szemenyei Erzsébet, Keresztes Szilvia, Kornyei Jozsef

Izotop Intézet Kft.,
H-1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.

A '""Lu radionuklid joggal szamithat a ,,tronon {il6” cimre: legalabb hat gyartd listajan szerepel,
kiépiilt egy Osszehangolt, egész éven 4t heti ellatast biztositd halézat és a '"’Lu-peptideknek
olyan, nagyszamu beteget magaba foglal6 indikacids teriilete van, mint az attétes prosztatarak,
ill. a szomatosztatin receptorokat termeld neuroendokrin tumorok kezelése.

A '1Tb fizikai felezési ideje hasonld a '"’Lu izotophoz (6,9 ill. 6,7 nap), a p~-sugarzas
atlagos energidja is kozeli érték: 154 keV szemben a 134 keV-vel). Jelentds kiillonbség viszont
az, hogy a '8! Tb intenziv Auger- és konverzios-elektronokat is kibocsat, melyek a 10 nm-es ill.
13 um-es dimenzidban nyelddnek el, plusz terapias hatast kifejtve. Ennek alapjan nevezhetjiik
a '°ITb izotopot ,,tronkdveteld”-nek.

A "Lu radionuklidot dusitott 17®Lu célanyagbol kdzvetlen neutron-besugarzassal is eld
lehet 4llitani, azonban nem célszerli a besugarzast 10-12 napnal hosszabb ideig végezni, mert
az aktivitas késobb mar nem novekszik. A Budapesti Kutatoreaktorban végzett néhany korabbi
kisérletben a kapott fajlagos aktivitas jo dsszhangban volt a Dash! és munkatarsai altal kdzolt
eredményekkel. Ugyanakkor a fajlagos aktivitas nem érte el a 800 GBg/mg értéket, ami miatt
csak meglehetdsen rovid, kb. 4 napos eldrekalibralassal lehetne szdmolni. Kozvetett aktivalas
esetén viszont !”"Yb radionuklidot allitunk eld, ami 1,91 éra felezési idével bomlik '"’Lu-ma.
Elvélasztas utan > 3000 GBq/mg fajlagos aktivitas érhetd el, (mig a hordozomentes érték 4100
GBg/mg).

A '%'Tb-ot nem lehet kozvetlen aktivalassal tiszta formdban kinyerni, mert mindig
marad jelentds aktivitasu '°Tb szennyezd. Kozvetett modszer alkalmazasakor dusitott '*°Gd-
ot aktivalnak '®'Gd-m4, mely 3,66 perces felezési idével '®'Tb-mé4 bomlik. Ezaltal = 4000
GBg/mg fajlagos aktivitds érhetd el, (a hordozomentes értek 4300 GBg/mg). A Gd/Tb
elvalasztas szkéméjat Gracheva és munkatarsai® mutattak be.

Preklinikai vizsgéalatok szerint (De Nardo és munkatarsai’) a 25-1000 pm méretii
sejtcsoportok esetén a ' Tb 2,8-3,6-szor nagyobb dozist adott le a sejtmagra, mint a '"Lu.
Schaefer-Schiiler és munkatarsai* prosztatarakos betegeken végeztek &sszehasonlitd
vizsgalatokat és megallapitottak, hogy a valamivel kisebb aktivitasu '*'Tb-PSMA nagyobb
dozist exponal a tumorra, mint a '’’Lu-PSMA; ugyanakkor az egyéb szervek sugarterhelése alig
nagyobb. A 61Tb terapias elénye a kisméretii tumorok, ill. mikrometasztazisok esetében
mutatkozik meg.

A '®'Tb igazi” versenytarsai azonban inkdbb az o-sugarzok, mert a 45-65 pm
dimenzidban elnyel6dd a-részecskék energidja (5,4-6,1 MeV) lényegesen nagyobb, mint az
Auger ¢és konverzios elektronoké.

Irodalmi hivatkozasok:

1) Dash A. et al.: Nucl. Med. Mol. Imaging, 2015, 49, 85-107, doi: 10.1007/s13139-014-0315-z

2) Gracheva et al. EJNMMI Radiopharmacy and  Chemistry, 2019, 4:12, 16 pages,
doi: 10.1186/541181-019-0063-6

3) De Nardo L. et al. EJNMMI Physics, 2024, 11:94, 24 pages, doi: 10.1186/540658-024-00696-2

4) Schaefer-Schuler A. et al.: Theranostics 2024, 14(5), 1829-1840, doi: 10.7150/thno.92273
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RADIOAKTIV HULLADEKOKAT MINOSITO MOBIL KONTENER
FEJLESZTESE

Petranyi Janos!, Zsitnyanyi Attila', Jonas Jacint!, Garai Zoltan', Veres Gabor?

'Gamma Zrt.
’ELTE Atomfizikai Tanszék

Az el6adas egy terepen alkalmazhato, konténeralapi mérdrendszer fejlesztését mutatja be,
amelynek célja a radioaktiv hulladékok gyors, megbizhato és koltséghatékony mindsitése,
kiilonos tekintettel a felszabaditasi ¢€s elhelyezési dontések tamogatasara. Ellenorzott
terlileteken — kiilondsen nagyszabasu leszerelési ¢és felujitasi projektekben — a keletkezd
hulladékot potencidlisan radioaktivan szennyezettként kell kezelni. A hagyomanyos mérési
eljarasok magas hattérsugarzas vagy nagyon alacsony kimutatdsi hatarértékek mellett nem
mindig teszik lehetdvé a sziikséges megbizhatdsagi mindsitést.

A fejlesztett rendszer egy alacsony hattérsugarzasu, intelligens detektorokkal integralt
mérékonténerre ¢épiil. Lehetdvé teszi a hordokban vagy hulladékcsomagokban talalhato
alacsony aktivitaskoncentraciok kimutatasat, az aktivitas kezelhetd mérési idon beliili becslését,
valamint a sugarzédsi forrOpontok azonositdsat. A cserélhetd detektorok alkalmazasanak
kdszonhetden a rendszer nagy aktivitdsu hordok hiteles mérésére, elévalogatasara is alkalmassa
tehetd. A mérési eredmények alapjan a rendszer tdmogatni tudja a kis és nagyon kis aktivitasa
radioaktiv hulladékok mindsitését, illetve — a vonatkoz6 nuklid-specifikus kovetelmények
teljesiilése esetén — felszabadithat6 kategoriaba soroldsat.

A hordok mérésén tul a projekt keretében a dorzsmintavételhez kapcsolodd mérési
technologiaval is foglalkozunk, amelynek eredményeként (1j mérési elrendezést alakitottunk ki.

cres

crer

¢s validalas soran szcintillaciés, HPGe-, GM-csoves és CZT-alapu mérési technoldgidkat
alkalmaztunk. A mérési eredményeket képalkotasi és LIDAR-alapu 3D-modellezéssel is
kiegészitettilk, amely lehetdvé tette a sugarzas intenzitdsanak térbeli elemzését. A hordok
elémindsitéséhez emellett dronalapt sugarzdsmérési technologiat is alkalmaztunk. A
szimulacios ¢€s valdos mérési eredmények bemutatjdk a rendszer alkalmassdgat a
hulladékkategoridk megbizhaté megkiilonboztetésére és a hulladékgazdalkodasi folyamat
hatékonyabba tételére.

A fejlesztésta GAMMA Zrt. az E6tvos Lorand Tudomanyegyetemmel kdzosen, a 2024-
1.1.1-KKV_FOKUSZ-2024-00076 projekt keretében valositotta meg.

78



DEVELOPMENT OF A MOBILE CONTAINER FOR
CHARACTERIZING RADIOACTIVE WASTE

Janos Petranyi !, Attila Zsitnyanyi !, Jacint Jonas !, Zoltan Garai !, Gabor Veres 2

'Gamma Zrt.
’ELTE Atomfizikai Tanszék

The presentation describes the development of a field-deployable, container-based
measurement system designed for the rapid, reliable, and cost-effective characterization of
radioactive waste, with particular emphasis on supporting clearance and disposal decisions. In
controlled areas, particularly during large-scale decommissioning and refurbishment projects,
the resulting waste must be treated as potentially radioactively contaminated. Conventional
measurement methods do not always provide sufficiently reliable characterization under
conditions of elevated background radiation or when very low detection limits are required.

The developed system is based on a low-background measurement container equipped
with integrated smart detectors. It enables the detection of low activity concentrations in drums
or waste packages, estimation of activity within practical measurement times, and identification
of radiation hotspots. Thanks to the use of interchangeable detectors, the system can also be
configured for the verification and pre-sorting of high-activity drums. Based on the
measurement results, the system can support the characterization of very low-level and low-
level radioactive waste and, provided that the applicable radionuclide-specific requirements are
fulfilled, its classification as material eligible for clearance.

In addition to drum measurements, the project also addresses measurement technology
associated with smear sampling, resulting in the development of a new measurement
configuration.

The presentation covers the simulation of drum and detector geometries, the design of
the low-background measurement container, and the integration of different detector
technologies. During the development and validation process, scintillation, HPGe, GM-tube,
and CZT-based measurement technologies were employed. The measurement results were
complemented by imaging and LiDAR-based 3D modelling, enabling spatial analysis of
radiation intensity. Drone-based radiation measurement technology was also applied for the
pre-characterization of drums. Simulation and experimental measurement results demonstrate
the system’s capability to reliably differentiate between waste categories and to improve the
efficiency of the waste management process.

The development was carried out jointly by GAMMA Technical Corporation and
E6tvos Lorand University within the framework of project 2024-1.1.1-KKV_FOKUSZ-2024-
00076.
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La** MEGKOTESE CA-MONTMORILLONITON: KINETIKAI
SZAKASZOK, NEM SZTOCHIOMETRIKUS IONCSERE ES
KESLELTETETT Fe-MOBILIZACIO

Kovacs Eszter Maria, Konya Jozsef, Nagy Noémi

Debreceni Egyetem TTK Fizikai Kémiai Tanszék Imre Lajos Izotoplaboratorium, 4032 Debrecen Egyetem tér 1.

A haromértéki kationok agyagasvanyokon torténd megkotésének megértése fontos a radioaktiv
hulladékok elhelyezésére szolgald bentonitalapti mérnoki gatak jellemzésében. Munkankban a
La** Ca-montmorilloniton torténé megkotésének, valamint a kapcsolodd Ca- és Fe-
mobilizacionak a kinetikajat vizsgaltuk 0, 25 €s 40 °C-on. A szilard fazis sszetételének idébeli
valtozasat rontgenfluoreszcens analizissel kovettiik, kiegészitd feliileti informaciét XPS-
mérésekkel nyertiink.

A La*" megkotése harom kinetikai tartoméanyra bonthatd. A kezdeti gyors szakaszban
az eredeti Ca**-tartalom mintegy 94%-a felszabadult az elsé 10 percben, ami gyors rétegkdzi
ioncserére utal. Ezzel szemben a Fe mobilizacidja hosszabb idéskalan folytatodott, és 120 perc
utan megkozelitette a 40%-ot. A La**-felvétel és a felszabaduld kationok mennyisége eltért az
idealis sztdchiometrikus Ca?*—La*" cserétdl. Az eredmények alapjan a gyors rétegkozi ioncserét
lassabb folyamatok kovetik, amelyekhez élhelyi szorpcid, korlatozott oldodas és lokalis
szerkezeti atrendez0dés is hozzajarulhat. A Fe-mobilizacio kinetikailag elkiiloniil az els6dleges
ioncserétol, ami ramutat a haromértéki kationok és a montmorillonit k6zotti kolcsonhatasok
Osszetettségére.

La’* UPTAKE BY CA-MONTMORILLONITE: KINETIC STAGES,
NON-STOICHIOMETRIC EXCHANGE AND DELAYED Fe
MOBILIZATION

Eszter Maria Kovacs, Jozsef Konya, Noémi Nagy

Imre Lajos Isotope Laboratory, Department of Physical Chemistry, University of Debrecen, Debrecen, Hungary

Understanding the uptake of trivalent cations by clay minerals is important for the
characterization of bentonite-based engineered barriers used in radioactive waste disposal. The
kinetics of La®" uptake by Ca-montmorillonite and the associated mobilization of Ca and Fe
were investigated at 0, 25 and 40 °C. Time-dependent changes in the solid-phase composition
were monitored by X-ray fluorescence analysis, while supplementary surface information was
obtained by X-ray photoelectron spectroscopy.

La*" uptake exhibited three characteristic kinetic domains. During the initial rapid stage,
approximately 94% of the original Ca** content was released within the first 10 min, indicating
rapid interlayer cation exchange. In contrast, Fe mobilization continued over a longer timescale
and approached 40% after 120 min. The relationship between La** uptake and cation release
deviated from ideal stoichiometric Ca?’~La®" exchange. The results indicate that rapid
interlayer exchange is followed by slower processes, potentially involving edge-site sorption,
limited dissolution and local structural rearrangement. Fe mobilization is kinetically decoupled
from the primary exchange process, highlighting the complexity of trivalent-cation interactions
with montmorillonite.
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SZABALYOZHATO SZERKEZETU NANOMERETU VEGYES
ATMENETIFEM OXID KATALIZATOROK ELOALLITASA
SZILARD-FAZISU KVAZI-INTRAMOLEKULARIS REDOXIREAKCIO
SEGITSEGEVEL

Béres Kende Attila!2, Tulik Balint Istvan!, Novodarszki Gyula!, Solt Hanna!,
Barthos Rébert!, Libor Kvitek3, Shiro Kubuki*, Homonnay Zoltian?, Kétai Lasz16!

'"HUN-REN Természettudomanyi Kutatokdzpont, Anyag- és Kornyezetkémiai Intézet
2E6tvos Lorand Tudomanyegyetem, Kémia Intézet, Magkémiai Laboratorium
3Department of Physical Chemistry, Palacky University Olomouc, Olomouc, Czech Republic
4Graduate School of Science, Tokyo Metropolitan University, Tokyo, Japan

A munkink célja kiilonféle kdzponti fémeket (Fe', Co, Ag'), redukalé ligandumokat
(karbamid, NH; vagy piridin) és oxidalo anionokat (MnOs~, Cr,07*, CrO4*, ReO4, stb.)
tartalmazo6 atmenetifém-komplexek eldallitasa, szerkezeti jellemzése, termikus vizsgalata 1234,
A komplexek hdokezelése soran szilard-fazisu kvazi-intramolekuléris redoxireakci jatszodik le,
amely alacsony hdmérsékleten (<200 °C) kiilonb6z8, nanoméretli vegyes atmenetifém oxidokat
eredményez. Ezeknek az energiatakarékosan eldallitott oxidoknak a szerkezeti tulajdonsagai
(fémek eloszlasa tetraéderes vagy oktaéderes pozicidba, fém/oxigén vakancidk helye és szdma,
stb.) a hodkezelésekhez hasznalt prekurzorkomplexek Osszetételével és a hokezelések
koriilményeivel (atmoszféra, hémérséklet, id) finomhangolhatd'. A hékezelések soran kapott
vegyes oxidok kiilonb6z0 katalitikus folyamatokban alkalmazhatok jo hatasfokkal. A vas(III)-
karbamid komplexekbdl eldallitott Fe-Mn és Fe-Cr oxidok a CO: hidrogénezésénél
alkalmazhatok jo konverzidval, melynek sordn CO, CHa4, CoHg és C3Hs keletkezett®*, valamint
Li- és Na-akkumulatorok masodlagos elektrodanyagként hasznosithatok. Az eziist(I)-piridin
komplexekbdl kapott Ag-Re oxidok a metanol dimetoxi-metanna torténd katalitikus atalakitasa
soran mutatnak jo hatékonysagot. Végezetiil a kobalt(Ill)-ammoniaval alkotott komplexeibdl
eldallitott Co-Cr oxidok folyadék- és géaz-fazisu katalitikus reakciokban is alkalmazhatok:
Rodamin B fotokatalitikus bontdsdban ¢és CO oxidacidjaban mutatnak jo katalitikus
tulajdonsagot.

Koszonetnyilvanitas: Béres Kende Attila koszonetét fejezi ki a Campus France-nak a Scientist
France Excellence Hongrie keretében, az Innovécios és Technoldgiai Minisztérium UNKP-21-
3; 22-3; és 23-3 Uj Nemzeti Kivalosdg Programjanak és a Kulturalis és Innovacios
Minisztérium EKOP-26-4-1I-ELTE-20260109 kodszamti Egyetemi Kutatéi Osztondij
Programjanak, valamint a 2023-1.2.4-TET-2023-00108 TET-programjanak a Nemzeti
Kutatési, Fejlesztési €s Innovacios Alapbol forrasabol a kutatds tamogatasaért.

! Kovées G.B. et al. RSC Adv., 2019, 9, 28387-28398.

2Fogaca L.A, et al. Inorg. Chem., 2021, 60, 3749-3760.

3 Béres K.A., et al. Inorg. Chem., 2022, 61, 14403-14418.
4 Béres K.A., et al. Inorg. Chem., 2025, 64, 3427-3444.,
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ELEMENTAL FINGERPRINTS AND ORIGIN IDENTIFICATION OF
FOOD POWDERS USING NAA, PGAA AND XRF

Gméling Katalin!, Szilagyi Veronika'!, Maroti Boglarka'!, Kovacs Janos Aurél,
Téth Zita', Murillo-Rincon Jairo Alberto!

! HUN-REN Centre for Energy Research, Budapest Neutron Centre

Verifying the authenticity of high-value food products increasingly relies on multi-elemental
characterization techniques capable of distinguishing geographical origin and identifying
potential adulteration. Different samples of paprika and coffee from different origins were
collected to analyze differences in the composition using ko standardized neutron activation
analysis (NAA), prompt-gamma activation analysis (PGAA) and X-ray fluorescence equipment
(XRF) at Budapest Neutron Centre, with the aim of evaluating the capabilities and advantages
of these three techniques for determining the overall elemental composition of food powders.
Commercially available paprika powders purchased from Hungarian retail stores were used, as
well as coffee samples from Africa, Asia and South America obtained directly from roasters
and retail stores. The ko NAA measurements yielded precise mass fractions for more than
twenty elements in each sample, including Br, Ca, Ce, Cl, Co, Cr, Cs, Eu, Fe, Hf, K, La, Mg,
Mn, Na, Rb, Sb, Sc, Sm, Sr, and Zn. Several of these elements (e.g. Rb, Sr, Cs, Sc, and the rare
earth elements) serve as robust geochemical tracers that reflect soil composition and regional
environmental signatures. Compared to other methods NAA and PGAA provide matrix
independent, highly reproducible results without the need for chemical dissolution, thereby
avoiding digestion related uncertainties and contamination risks, while XRF provides a
complementary and accessible analysis for this type of product. Furthermore, these are
nondestructive, multielement analysis methods with excellent sensitivity for the most
informative provenance markers, making it particularly well suited for constructing reliable
elemental fingerprints of food powders.
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REGESZETI UVEGLELETEK EREDETMEGHATAROZASA
NEUTRONAKTIVACIOS TECHNIKAKKAL

Kasztovszky Zsolt!, Szilagyi Veronika', Gméling Katalin!, Harsanyi Ildiké" 2,
Maroti Boglarka', Roxana Bugoi’, Alexandra Tarlea*, Laurentiu Cliante®

'"HUN-REN Energiatudoményi Kutatokézpont, Energia- és Kornyezetbiztonsagi Intézet,
Budapest Neutron Centrum, Budapest
2HUN-REN Wigner Fizikai Kutatokdzpont, Budapest
3Horia Hulubei National Institute for Physics and Nuclear Engineering, Bukarest
4“University of Bucharest, Faculty of History, Bukarest
SMuseum of National History and Archaeology, Constanta

Az liveg az emberiség torténetében az egyik elsé mesterségesen eldallitott anyag. A legkorabbi
régészeti livegleletek a bronzkorbdl, a Kr. e. 3. évezredbdl szdrmaznak. A nyersanyag {0
Osszetevoinek mennyisége szerint a régészeti-torténelmi livegek n. alaptipusokba sorolhatok,
amely alaptipusok egy-egy korszakra, ill. teriiletre (készitési kozpontra) jellemzdek. A régészeti
tivegleletek f6- és nyomelemtartalmanak mérése informaciot szolgéltathat a torténelmi receptek
(azaz az adott régidhoz kothetd alaptipus, illetve a szinezd ¢és szintelenitd anyagok)
azonositasahoz, ill. utalhat az iiveg jrafelhasznalasara is.

A 2000-es évek elejétdl a Budapesti Neutron Centrumban széleskdriien alkalmaztuk a
neutronaktivacios modszereket, elsdsorban a PGAA-t, kiillonbozoé koru régészeti livegleletek
vizsgalatara.

Az eldadasban attekintem az {iivegek neutronalapi archeometriai kutatdsanak a
lehetdségeit. Esettanulmanyként egy kozel 300 darabos, a Fekete-tenger partvidékérdl
szarmaz6 romai €s késo antik leletanyag kutatasi eredményeit mutatom be. Méréseink alapjan
a Histria és Tomis lel6helyekrdl szarmazo valamennyi minta a romai kori livegtipusok (szdda-
mész-homok alaptipus) kémiai jellemzdit mutatja. Mért Osszetételiik szerint a legtobb lelet
egyiptomi mithelyekbdl szarmazo elsddleges nyersanyagbol késziilt, mig néhany lelet levantei
miithelyekbdl szarmazik. Az elemzett targyak koziil néhdny esetben kimutathat6 volt az liveg
ujrahasznositasa, ami— a tobbféle eredetii liveg keverése és Osszeolvasztasa miatt — lehetetlenné
teszi az eredet meghatarozasat. A szintelen iivegmintdkban mangant, antimont vagy a kettd
kiilonb6zé aranyt jelenlétét azonositottuk szintelenitd anyagként. A szines livegleletek
szinez8anyagként jelentds mennyiségli Mn-t, Co-t, Cu-t vagy Fe-t tartalmaznak.
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PROVENANCE STUDY OF ARCHAEOLOGICAL GLASS ARTIFACTS
USING NEUTRON ACTIVATION TECHNIQUES

Zsolt Kasztovszky'!, Veronika Szilagyi', Katalin Gméling!, Ildiké Harsanyi'> 2,
Boglarka Maréti', Roxana Bugoi’, Alexandra Tarlea*, Laurentiu Cliante®

'"HUN-REN Centre for Energy Research, Institute for Energy Security and Environmental Safety,
Budapest Neutron Centre, Budapest
HUN-REN Wigner Research Centre for Physics, Budapest
3Horia Hulubei National Institute for Physics and Nuclear Engineering, Bucharest
4University of Bucharest, Faculty of History, Bucharest
SMuseum of National History and Archaeology, Constanta

Glass is one of the first artificially produced materials in human history. The earliest
archaeological glass artifacts date back to the Bronze Age, the 3rd millennium B.C. Based on
the proportions of their major raw material components, archaeological and historical glass
artifacts can be classified into so-called “basic types,” each of which is characteristic of a
specific era or region (production center). Measuring the major and trace element content of
archaeological glass finds can provide information for identifying historical recipes (i.e. glass
types, colouration/decolouration) connected to certain regions by traditions and may also
indicate the reuse of glass.

Since the early 2000s, we have extensively applied neutron activation methods —

primarily PGAA — at the Budapest Neutron Centre to examine archaeological glass artifacts of
various ages.
In this presentation, the possibilities of neutron-based archaeometric research on glass are
reviewed. As a case study, the results of research on a collection of nearly 300 Roman and Late
Antique artifacts from the Black Sea coast are presented. Based on our measurements, all
samples from the Histria and Tomis sites exhibit the chemical characteristics of Roman-period
glass types (soda-lime-silica type). Based on their measured composition, most of the artifacts
were produced in Egyptian workshops, while a few originated from Levantine workshops. In
some cases, evidence of glass recycling was detected in the analysed objects, what makes the
provenance identification impossible, as glass of various origins might have been mixed and
remelted. The colourless glass samples contained traces of manganese, antimony, or varying
ratios of the two. The coloured glass artifacts contain significant amounts of Mn, Co, Cu, or Fe
as colouring agents.
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FUNKCIONALIS MOLEKULAK VIZSGALATA PUMPA-SZONDA
SZORASI KiSERLETEKKEL ULTRAGYORS IDOSKALAN
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A kutatds téméja funkcionalis molekuldk, vas(II)-bisz-terpiridin'([Fe(4’-R-2,2":67,2”-
terpiridin)>]*" molekulaion) és annak 4’ pozicioban szubsztitualt szarmazékainak vizsgalata
optikai pumpa - rontgenszonda kisérleti moddszerrel. A kutatds célja kiilonb6zd anyagi
tulajdonsagok, de elsésorban két fontos paraméter meghatdrozdsa mind az alaprendszer a
vas(I)-bisz-terpiridin minta, mind a vizsgalt szdrmazékai esetében. A két kiemelten kovetett
paraméter a gerjesztett allapot és az alapallapot energiakiilonbsége (AE), valamint a gerjesztett
kvintett allapot élettartama (7). Mig az élettartamokat mas kisérleti modszerrel (laboratoriumi
tranziens optikai spektroszkopia)® is meg lehet hatarozni, az energiakiilonbségre csak elméleti
uton kapott érték all rendelkezésiinkre.

Az ESRF harmadik generacids szinkrotronban idéfelbontott rontgen oldatszoras (Time
Resolved X-ray Solution Scattering, TR-XSS) méréseket végeztem. A mérési eredményeket a
mérés utan rogton redukaltuk (maszk, detektorkorrekciok, azimutalis integralds), ezzel az
adatsorokat kezelhetdvé téve a részletesebb analizis szamdra. A mésodik fazisban eldszor egy
részletes adatsziirést, skalazast és normalizalasi folyamatot, majd pedig a tobb, egymasra épiild
modell illesztését végeztem el.

Végiil az illesztett modellel a kivant paraméterek meghatarozhatok. A szubsztitualatlan
vas(II)-bisz-terpiridin alaprendszer esetén a 7 és AE paraméter a korabbi mas tipustt mérésekbdl,
szamitasokbol szarmazod eredményekkel konzisztens, azonos eredményt hozott. A tobbi minta
esetében az élettartamok egy kiugré esettdl eltekintve jol meghatarozhatdok, viszont a AE
paraméter meghatarozasa az alaprendszeren kiviil a tobbi minta esetén nem kielégitd. Emiatt
egyrészt tovabbi munkaval az illesztések esetleg javithatok, masrészt tovabbi kisérletek
sziikségesek az elégtelen mérési adatok potlasara. A kutatasbol publikacio késziilt.?
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SZULFADIAZIN ES A SZULFAMETAZIN HIDROXILGYOK-
REAKCIOINAK KINETIKAJA ES TRANZIENS KOZTITERMEKEI
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A szulfonamidok a human- és allatgydgyaszatban alkalmazott, széles spektrumu szintetikus
antibiotikumok: hatdsukat a bakteridlis folsav-bioszintézis gatlasan keresztiil fejtik ki, mivel
szerkezetiik hasonld a p-aminobenzoesavéhoz. Széles korti felhaszndldsuk és nem teljes
metabolizmusuk kovetkeztében folyamatosan bekeriilnek a vizi kdrnyezetbe.

Munkankban, szerkezetileg nagyon hasonl6 szulfonamid-antibiotikum, a szulfadiazin
¢s a szulfametazin hidroxilgyokokkel ("OH) lejatszodd reakcioit vizsgaltuk. ‘OH szamos
nagyhatékonysagu oxidacids vizkezelési eljaras, koztiik az ionizal6d sugarzasos technologidk
egyik legfontosabb reaktiv részecskéje. Reakcioik kinetikdjanak és rovid élettartamu
koztitermékeinek feltdrasa ezért alapvetd fontossagu lebomlasi mechanizmusuk megértésé¢hez
¢s eltavolitasuk hatékonysaganak elérejelzéséhez.

A "OH mindkét vegyiilettel gyorsan reagalt, jellegzetes, 390-420 nm kozotti abszorpcids
maximumu koztiterméket eredményezve. A spektrumok alakjadban, az abszorpcids savok
intenzitasban és lecsengésében megfigyelt pH-fliggd valtozasok a kiindulasi vegytiletek eltérd
protonaltsagi allapotaval, valamint a gyokkation €s annak deprotonalt, anilino tipusu gyoke
kozotti sav-bazis egyensullyal magyarazhatok (1. abra). A hidroxilgydk és a vizsgalt
szulfonamidok kozotti masodrendi sebességi egyiitthatok 6,76 x 10° és 1,04 x 10'° dm* mol™!
s! kozott valtoztak, ndvekedtek a pH fiiggvényében. A ndvekedés a molekuldk
deprotonélodasaval €s anionos formaik nagyobb reaktivitasaval hozhat6 osszefiiggésbe.
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1. abra: Szulfadiazin "*OH-gyokkel lejatszodo feltételezett reakcioutja
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Sulfonamides are broad-spectrum synthetic antibiotics used in human and veterinary medicine.
They exert their antibacterial effects by inhibiting bacterial folate biosynthesis owing to their
structural similarity to p-aminobenzoic acid. Their widespread use and incomplete metabolism
result in their continuous release into aquatic environments.

In this study, we investigated the reactions of two structurally closely related
sulfonamide antibiotics, sulfadiazine and sulfamethazine, with hydroxyl radicals ("OH). The
‘OH radical is one of the key reactive species involved in several advanced oxidation processes
for water treatment, including technologies based on ionizing radiation. Elucidating the kinetics
of these reactions and identifying the short-lived intermediates are therefore essential for
understanding the degradation mechanisms of these antibiotics and predicting their removal
efficiency.

The "OH radical reacted rapidly with both compounds, producing characteristic
intermediates with absorption maxima between 390 and 420 nm. The pH-dependent changes
observed in the spectral shapes, absorption-band intensities, and decay kinetics can be attributed
to the different protonation states of the parent compounds and to the acid—base equilibrium
between the radical cation and its deprotonated anilino-type radical (Fig. 1). The second-order
rate constants for the reactions of ‘OH with the investigated sulfonamides ranged from 6.76
10° to 1.04 x 10'° L mol" s~* and increased with increasing pH. This increase can be attributed
to molecular deprotonation and the greater reactivity of the corresponding anionic forms.
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Figure 2. Proposed reaction pathway of sulfadiazine with "OH radicals
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A gybgyszermaradvanyok €s egyéb szerves mikroszennyezok vizi kdrnyezetben valo jelenléte
egyre nagyobb kornyezeti problémat jelent. A fejlett oxidacios eljarasok (AOP), tobbek kozott
az Ozonozas ¢és az ionizald sugarzas, igéretes lehetdséget kinalnak a perzisztens szerves
szennyezOk lebontasara. A kiilonb6zé AOP-eljarasok kombindcidja tovabbi lehetdséget
teremthet a kezelési hatékonysadg novelésére és az egyes technologidk korlatainak
csokkentésére.

Jelenlegi kutatasunk keretében laboratoriumunkban egy o6zon-el6allitd és -mérd
rendszert fejlesztettiink ki és allitottunk 6ssze. Ezzel az 6zonozas kiegészitd kezelési eljarasként
val6 alkalmazhatdsagat vizsgaljuk, és megteremtjiik az 6zonozas és a nagyenergidju ionizald
sugéarzas jovObeni kombinalasdhoz sziikséges kisérleti feltételeket. A kialakitott rendszer
szabalyozott 6zoneldallitast és az 6zon vizes oldatokban torténd, meghatarozott koriilmények
kozotti alkalmazasat teszi lehetdve.

Az elsé kisérleteket szalicilsav €s fenol modellvegyiiletekkel végeztiikk. Mindkeét
vegyiilet lebomlasat 6zonozas és elektrongyorsitoval végzett besugarzas soran is vizsgaltuk. Az
0nallo kezelések eredményei kiindulopontot adnak a két eljaras hatdsanak 6sszehasonlitasahoz
¢és a kombinalt kezelés megtervezéséhez.

E jelenlegi munka az 6zonozés €s az ionizald sugarzas kombinacidjan alapul6 integralt
kezelési rendszer kialakitasanak elsd 1épését jelenti. A kovetkezd szakaszban a két eljaras
hatasat kiilon-kiilon és kombinalva is vizsgaljuk, meghatdrozzuk az optimalis miikodési
paramétereket ¢és értékeljik az esetleges szinergikus hatdsokat. Az eredmények
hozzajarulhatnak a szerves mikroszennyezok hatékonyabb eltavolitasara alkalmas fejlett
oxidacios technologidk fejlesztéséhez.
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The presence of pharmaceutical residues and other organic micropollutants in water has become
an increasing environmental concern. Advanced oxidation processes (AOPs), including
ozonation and ionizing radiation, offer promising approaches for the degradation of persistent
organic contaminants. The combination of different AOPs may provide additional possibilities
for improving treatment efficiency and help address the limitations of individual processes.

In our current research, an ozone generation and measurement system was developed
and recently assembled in our laboratory. The system enables us to investigate ozonation as a
complementary treatment process and establishes the experimental conditions needed for its
future combination with high-energy ionizing radiation. It allows controlled ozone generation
and application to aqueous solutions under defined conditions.

The initial experiments were performed using salicylic acid and phenol as model organic
compounds. We investigated the degradation of both compounds by ozonation and by electron
beam irradiation. The results of these separate treatments provide a basis for comparing the two
processes and designing a combined treatment.

The current work represents the first step towards the development of an integrated
treatment system combining ozonation and ionizing radiation. In the next stage of the research,
the two processes will be further investigated separately and in combination, determine optimal
operating conditions and assess possible synergistic effects. The findings may contribute to the
development of advanced oxidation technologies for more effective removal of organic
miucropollutants.
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HULLADEK GUMIABRONCS-ORLET ALAPU ADSZORBENSEK
FEJLESZTESE SUGARZASSAL INICIALT OJTASI
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A természetes vizek nehézfém-szennyezése, példaul a réz(Il)-ionok (Cu?*) jelenléte, komoly
kornyezeti és egészségligyi kockazatot jelent, mivel ezek a szennyezdk toxikusak, biologiailag
nem bomlanak le, és a taplaléklancban felhalmozddhatnak. A hagyomanyos eltavolitasi
eljarasok, mint a kémiai kicsapds, az ioncsere vagy a membranszeparacio, gyakran koltségesek
¢és jelentds mennyiségli masodlagos hulladékot termelnek. Emiatt egyre nagyobb figyelem
iranyul a hulladékokbdl eldallitott, olcsd adszorbensekre. Az elhasznélt gumiabroncsok
Orlésével nyert gumidrlet (GTR) nagy mennyiségben rendelkezésre all6 masodnyersanyag,
amely adszorbensként is hasznosithato lehet. Kezeletlen formédban azonban apolaris feliilete és
kevés funkcids csoportja miatt csak korlatozott mértékben képes fémionok megkotésére.

Munkank célja a GTR feliiletének sugarzassal inicialt ojtassal torténd modositasa volt a
Cu**-ionok megkotésének javitasa érdekében. A besugarzast TESLA LINAC LPR-4 tipusu, 4
MeV-os elektrongyorsitoval végeztiik levegdn és vizes kdzegben is, lehetdvé téve a besugarzasi
kozeg ojtasi hatékonysagra gyakorolt hatasdnak 0sszehasonlitasat. A besugarzott gumidrletre
ezt kovetden 50 °C-on metil-metakrilatot (MMA, higitas nélkiil) vagy maleinsav-anhidridet
(MAH, 10 m/m%-os acetonos oldatban) ojtottunk. Az eléallitott GTR-g-MMA ¢és GTR-g-
MAH anyagok FTIR-vizsgélata oxigéntartalmu funkcids csoportok megjelenését mutatta, mig
a SEM-vizsgalatok a feliileti morfologia megvaltozasat igazoltak.

Az adszorbensek Cu**-megkotd képességét szakaszos (batch) kisérletekben vizsgéltuk,
elsdsorban a kiinduladsi koncentracid €s az érintkezési 1d6 hatasat kovetve. Az oldat Cu**
modositott, a besugarzott, valamint a sugarzéassal inicialt ojtassal eldallitott GTR-mintakat.
Eredményeink azt mutattdk, hogy a sugarzassal inicialt ojtas fokozta a Cu**-ionok eltavolitasat
a vizes oldatbdl, és az ojtasi koriilmények, valamint az alkalmazott monomer tipusa is
befolyasolta az adszorpcids teljesitményt. A moddositott gumidrlet igéretes, hulladék alapu
adszorbensnek bizonyult a Cu?*" vizes kozegbdl torténd eltavolitasara, egyuttal lehetdséget
kinalva a hulladék gumiabroncsok értékndveld hasznositasara.
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Heavy metal contamination of natural waters, such as contamination by copper(Il) ions (Cu?*),
poses significant environmental and health risks, as these pollutants are toxic, non-
biodegradable, and may accumulate in the food chain. Conventional removal methods, such as
chemical precipitation, ion exchange, and membrane separation, can be costly and may generate
considerable amounts of secondary waste. Consequently, increasing attention is being paid to
low-cost adsorbents derived from waste materials. Ground tire rubber (GTR), obtained by
grinding end-of-life tires, is a widely available secondary raw material with potential for use as
an adsorbent. However, in its untreated form, GTR has limited metal-ion binding capacity due
to its predominantly non-polar surface and low content of functional groups.

The aim of this work was to modify the surface of GTR by radiation-induced grafting
to improve its ability to bind Cu?* ions. Irradiation was performed using a TESLA LINAC LPR-
4 electron accelerator with an energy of 4 MeV, both in air and in an aqueous medium, allowing
the effect of the irradiation medium on grafting efficiency to be evaluated. Either methyl
methacrylate (MMA, undiluted) or maleic anhydride (MAH, 10 wt% solution in acetone) was
subsequently grafted onto the irradiated GTR at 50 °C. FTIR analysis of the resulting GTR-g-
MMA and GTR-g-MAH materials indicated the formation of oxygen-containing functional
groups, while SEM analysis revealed clear changes in surface morphology.

The Cu** removal performance of the adsorbents was investigated in batch experiments,
focusing on the effects of the initial Cu®** concentration and contact time. The time-dependent
change in Cu*" concentration was compared for untreated GTR, GTR treated with H2O. or
NaOH, irradiated GTR, and GTR modified by radiation-induced grafting. The results showed
that radiation-induced grafting enhanced Cu*" removal from aqueous solution compared with
untreated and conventionally modified GTR, while the type of grafted monomer and the
grafting conditions also influenced the removal performance. The modified GTR materials
show promise as low-cost, waste-derived adsorbents for the removal of Cu?" ions from aqueous
solutions, while offering an opportunity for the value-added utilization of waste tires.
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RADIOAKTIV ANYAGOK HELYI NYILVANTARTASAVAL
KAPCSOLATOS TAPASZTALATOK

Gonter Katalin, Lorincz Hajnalka
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Az atomenergiardl szolo 1996. évi CXVI torvény rendelkezik a radioaktiv anyagok kdzponti
¢s helyi nyilvantartdsanak vezetésérél, melynek végrehajtasardl az Orszagos Atomenergia
Hivatal gondoskodik. A jelenleg alkalmazott elektronikus nyilvantartasi rendszer 2004-ben jott
1étre.

Sz6t ejtiink az ide vonatkozd jogszabalyokrol, jelentési kotelezettségekrdl, a
nyilvantartas vezetésében tortént valtozasokrol.

Osszefoglaljuk a kozponti nyilvantartas adatfeldolgozasa soran azonositott hatdsagi
feliigyeleti szemszogbdl fontos tapasztalatokat.

A digitdlis allamrol és a digitdlis szolgaltatasok nyujtasanak egyes szabalyairdl sz616
2023. ¢évi CIII. torvény alapjan az Orszdgos Atomenergia Hivatal hatosagi eljarasaiban
elektronikus iigyintézésre kotelezett.

Elektronikus iigyintézésre kotelezett iigyfeleink kizardlag korméanyzati honlap
elektronikus tligyintézési feliiletén keresztiil nyujthatjdk be beadvanyaikat, az egyes
tigytipusoknak megfeleld firlap kitoltésével. Az elektronikus ligyintézés soran az OAH a
hatésagi eljarasaiban keletkezett dokumentumokat ezen keresztiil kiildi meg az Ugyfelek
részére.

Tovabba ismertetjilk az eddigi tapasztalatok alapjan felmeriilt problémakra &s
kérdésekre a valaszokat.
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DESCRIPTION OF EXPERIENCES RELATED TO LOCAL REGISTRY
OF RADIOACTIVE MATERIALS
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The Act CXVI of 1996 on atomic energy provides regulations for the management of the central
and local registy of radioactive materials, which is managed by the Hungarian Atomic Energy
Authority. Currently employed electronic registry system was created in 2004.

We discuss the relevant legislation, reporting obligations, and changes made to the
registration process.

In addition, we summarize the experiences identified during the data processing of the
central registry that are significant from a regulatory oversight perspective.

The Act CIII of 2023 on the Digital State and Certain Rules for the Provision of Digital
Services, the Hungarian Atomic Energy Authority is obliged to conduct its administrative
procedures electronically.

Our clients subject to electronic administration requirements must submit their filings
exclusively through the electronic administration interface of the government portal by
completing the forms specific to each case type. During this electronic process, the HAEA
transmits documents generated during regulatory proceedings to clients via the same platform.

Furthermore, we present responses to the issues and questions that have arisen based on
experience to date.
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