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Regisztracio

SDG Csaladi Hotel és Konferencia Kozpont
(8624 Balatonszarsz6, Csarda utca 39-41.)

2024. oktober 14., hétfo, 11:30 —

Szallas és étkezés

SDG Csaladi Hotel és Konferencia Kozpont
(8624 Balatonszarszo, Csarda utca 39-41.)

2024. oktober 14., hétfo

Ebéd: 12:30 - 13:30

Vacsora: 18:30 — 19:30
2024. oktober 15., kedd

Reggeli: 08:00 — 09:00

Ebéd: 12:30 - 13:30

Bankett: 19:00 —22:00
2024. oktober 16., szerda

Reggeli: 08:00 — 09:00

Ebéd: 12:30 - 13:30

Kozlekedés
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A konferencia
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Regisztracio
Ebéd

Az Oszi Radiokémiai Napok 2024 megnyitoja:
Nagy Noémi (MTA RKTB),

Elnok: Nagy Noémi

Wojndrovits Laszlo: TETENYI PAL (1929. OKTOBER 3. -
2024. SZEPTEMBER 8.) AKADEMIKUS EMBERI ARCA

Konya Jozsef, M. Nagy Noemi: IMRE LAJOS — OTVEN EV
TAVLATABOL

Kornyei Jozsef: MESTERSEGES RADIOAKTI'V IZOTOPOK
MAGYARORSZAGON - 70 EVE ERKEZETT HAZANKBA
AZ ELSO IZOTOPKESZITMENY

Kavésziinet

Elnok: Schiller Robert

Kasztovszky Zsolt, Szilagyi Veronika, Kereskényi Erika,
Péterdi Balint, Sagi Tamas, Furholt Kata, T. Birdé Katalin,
Szakmény Gyorgy: CSISZOLT KOESZKOZOK
NYERSANYAGANAK AZONOSITASA ES EREDETUK
MEGHATAROZASA PROMPT-GAMMA AKTIVACIOS
ANALIZIS SEGITSEGEVEL

Papp Istvan, Osvath Szabolcs, Vajda Nora: NEHEZEN
MERHETO = RADIONUKLIDOK ~ MEGHATAROZASA
LESZERELESI MINTABOL

Maria  Gracheva, Katalin Gméling, Noémi Buczko,
Zoltan Klencsar, Krisztina Kovacs, Katarina Vogel-Mikus,
Mitja Kelemen, Primoz Pelikon, Valentina Bonanni,
Milan Zizié, Alessandra Gianoncelli, Anja Krieger-Liszkay,
Sébastien Thomine, Adam Soltii ADVANCES IN
UNDERSTANDING IRON AND MANGANESE
HOMEOSTASIS IN PHOTOSYNTHETIC TISSUES
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18:30

OKTOBER 15. KEDD

8:00
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1L szekcid
Megjegyzés:
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11:10

18:00
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9:40
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10:40
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11:30

AZ MTA RADIOKEMIAI TUDOMANYOS BIZOTTSAG
NYILT ULESE

Vacsora

Reggeli

A Vértes Attila Ifjusagi Nivodijért folyd verseny megnyitasa:
Homonnay Zoltan, Kovacs Krisztina (Vértes Attila Alapitvany)

Elnok: Kuzmann Erné
Vértes Attila Ifjasagi Nivodijért versenyezok

Aicha Nour Laouameria, Matyas Hunyadi, Attila Csik,
Zoltan Sziics: INNOVATIVE APPROACH TO PRODUCING
PALLADIUM-103 FOR AUGER-EMITTING
RADIONUCLIDE THERAPY: A PROOF-OF-CONCEPT
STUDY

Balla Viktéria, Németh Enik6, Kertész Istvan, Szatmari Istvan,
Képes Zita, Trencsényi Gyorgy, Péli-Szabo Judit,
Forgacs Viktoria, Joszai Istvan: AZ SZR72 KINURENSAV-
ANALOG 11C IZOTOPPAL TORTENO JELZESE ES
PREKLINIKAI VIZSGALATA

Voros Zoltan Janos, Konya Jozsef, M. Nagy Noémi:
FOSZFATIONOK SZORPCIOJANAK KINETIKAI ES
TERMODINAMIKAI VIZSGALATA RETI TALAJON
HETEROGEN IZOTOPCSEREVEL

Fodor Matyas, Brezovcsik Karoly, Varadi Balazs, Tircso Gyula,
Szfics  Zoltan: PIKLEN  ALAPVAZAS KELATOR
MOLEKULAK JELOLESE RADIOTERBIUM
IZOTOPOKKAL, A pH ES HOMERSEKLET HATASANAK
VIZSGALATA

Szavazas

Kavésziinet




IV. szekcio

11:30

11:50

12:10

12:30

V. szekcio

14:00

14:20

14:40

15:00

15:20

11:50

12:10

12:30

13:30

14:20

14:40

15:00

15:20

15:40

Elndk: Kornyei Jozsef

Machpla Géb,or, Déri’ Zsolt, Hum Gaébor: ZART
SUGA’RFO’RRASOK ES N,YITQTT RADIOAKTIV
KESZITMENYEK OAH ELLENORZESE 2.

Kovacsné Bogdan Csilla, Kovacsné Huszar Noémi,
Déri  Zsolt: SUGARVESZELYES MUNKAHELYEK
ENGEDELYEZTETESE — ENGEDELYEZESE (AVAGY, A
LHATOSAG” UTVESZTOI)

Déri Zsolt, Hum Gébor, Kapitany Sandor: AMIKOR A
TERMESZETES EREDETU SUGARTERHELES
NORM-ALIS, DE A SUGARTERHELES NEM
FELTETLENUL!

Ebéd

Elnok: Kasztovszky Zsolt

Kovacs  Krisztina, Tegze Anna, Bezsenyi  Aniko,
Wojnarovits ~ Laszlo: ~ TRIMETOPRIM  LEBONTASA
NAGYENERGIAJU IONIZALO SUGARZASSAL:
KINETIKA ES MATRIXHATAS

Homlok R., Elsherbeny M., Mohacsi-Farkas Cs., Belak A.
STAPHYLOCOCCUS AUREUS TORZSEK
ANTIBIOTIKUM-ERZEKENYSEGENEK VALTOZASA
KULONBOZO SOKONCENTRACIOK ES GAMMA
BESUGARZAS HATASARA

Kiss L., Berényi A. E., Németh M., Tegze A., Homlok R.,
Takécs E., Mészaros L.: GUMITORMELEK FELULETENEK
GAMMA-SUGARZASSAL TORTENO AKTIVALASA A
HATEKONY GUMI UJRAHASZNOSITAS ERDEKEBEN

Vizbel Akos, Gyorke Tamés, Czibor Sandor, Kari Béla,
Bibok Andrés, Kovacs Bence, Szoényi-Pakai Renata,
Kallai-Szabo Nikolett, Lengyel Miléna, Taba Gabriella:
TRANSZARTERIALIS RADIOEMBOLIZACIOS
ORVOSTECHNIKALI ESZKOZ VIZSGALATA
SZERKEZETVALTOZAS SZEMPONTJABOL A TERAPIAT
KOVETO IDOSZAKBAN

Kavésziinet
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V1. szekcio Elnok: Osvath Szabolcs
15:40 16:40 Osvath Szabolcs: KVIZJATEK KEMIKUSOKNAK, 2024.

16:40 A Vértes Attila Ifjusagi Nivodij szavazatok 0sszeszdmolasa, a
biralobizottsag iilése

19:00 22:00 Bankett ¢s a konferencia Eldado6i Nivodijanak kihirdetése

OKTOBER 16. SZERDA

8:00 9:00 Reggeli
VILI. szekcio Elndk: Németh Zoltan
09:00 09:20 Kornyei Jozsef: JELZESI REAKCIOK HORDOZOMENTES

ES NEM HORDOZ(')I\'(II’ENTES’ ’IZOT(')POKKAL,
RADIOGYOGYSZEREK ELOALLITASAHOZ

09:20 09:40 Szemenyei Erzsébet, Gyuricza Barbara, Szlics Péter,
Keresztes Szilvia, Mikecz Pal, Kornyei Jozsef: 32Sr/*’Rb
GENERATOR ELOALLITASI TECHNOLOGIAJANAK
MEGVALOSITASA BUDAPESTEN

09:40 10:00 Kalman-Szabo Ibolya, Képes Zita, Araté Viktoria,
Péliné Szabd Judit, Farkasinszky Gergely, Sziics Daniel,
Hajdu Istvan, Fekete Anikoé, Szikra Dezs6, Elek Janos,
Kalméan Ferenc, Trencsényi Gyorgy: UJ ©'Cu-JELZETT
PROSZTATASPECIFIKUS MEMBRAN ANTIGEN (PSMA)
RADIOFARMAKON SZINTEZISE ES PREKLINIKAI
VIZSGALATA

10:00 10:20 Forgacs Viktoria, Németh Enikd, Péli-Szabo Judit, Képes Zita,
Trencsenyi ~ Gydrgy, Joszai Istvan, Kertész Istvan:
["'C]Ro015-4513 LIGANDUM  ELOALLITASA ES

PREKLINIKAI VIZSGALATA
10:20 10:40 Kavésziinet
VIIL szekeio Elnok: Vajda Noéra
10:40 11:00 Rell Péter, Kovendiné Konyi Julia, Hizsnyai Julianna,

Osvath Szalgolcs: AZ NNGYK ANNA QTCAI
IELEPHELYENEK KORNYEZETI RADIOLOGIAI
ERTEKELESE
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11:00

11:20

12:00

12:20

12:30

11:20

11:40

12:20

12:30

13:30

Glavatszkih  Nandor, Homoki Zsolt, Kerekes Irén,
Kohari Gyorgy, Kovendiné Koényi Julia, Lorant Gyorgyné,
Orosz Péter, Palvolgyiné Szabo Zsuzsanna,
Szarkané Németh Agnes, Szigeti Agnes, Osvath Szabolcs:
AZ ERMAH MUKODESE ES EREDMENYEI (2016-2023).
ELSO RESZ - KORNYEZETI MINTAK

Glavatszkih  Nandor, Homoki Zsolt, Kerekes Irén,
Kohari Gyorgy, Kovendiné Koényi Julia, Lorant Gyorgyné,
Orosz Péter, Palvolgyiné Szabo Zsuzsanna,
Szarkané Németh Agnes, Szigeti Agnes, Osvath Szabolcs:
AZ ERMAH MUKODESE ES EREDMENYEI (2016-2023).
MASODIK RESZ - ELELMISZERMINTAK

Homoki Zsolt, Szigeti Agnes, Téth Gergely, Csordas Anita,
Kovacs Tibor: A TALAJ RADON POTENCIAL
VIZSGALATOK  HATTERE, GYAKORLATA ES
EREDMENYEI

A konferencia zarszava — Homonnay Zoltan

Ebéd, hazautazas
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A konferencia

ELOADAS-KIVONATAI

2024. oktober 14.
hétfo
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TETENYI PAL (1929. OKTOBER 3. - 2024. SZEPTEMBER 8.)
AKADEMIKUS EMBERI ARCA

Wojnarovits Laszlo

HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont, Energia- és Kornyezetbiztonsagi Intézet,
Feliiletkémiai és Katalizis Laboratorium, Sugarkémiai Csoport
1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.

1959-ben az Orszagos Atomenergia Bizottsag az 5 évvel korabban alapitott 1zotop Eloszto
bézisan, Izotop Intézet néven 1ij intézetet hozott 1étre, melynek igazgatdja Tétényi Pal lett. O
Intézetiinket mindig is magaénak, gyermekének érezte. Késdbbi magas allami ¢€s akadémiai
tisztségei mellett, késo délutanonként, szinte minden nap fent jart Csillebércen és konzultalt
munkatarsaival. Még idés kordban, mint professzor emeritus is heti rendszerességgel az
Intézetben tartdzkodott.

Tétényi Pal, jo humoru, tarsasagkedveld ember volt. Baratai kore rendkiviil széleskori volt,
ebbe a politikai nézettdl, vallastol fiiggetleniil nagyon sokan beletartozhattunk.

A megemlékezés Tétényi Palt, mint embert mutatja be, kissé komoly, kiss¢ anekdotazo
stilusban.

THE HUMAN FACE OF ACADEMIC PAL TETENYI
(OCTOBER 3, 1929 -SEPTEMBER 8, 2024)

Laszlo Wojnarovits

HUN-REN Centre for Energy Research, Institute for Energy Security and Environmental Safety,
Surface Chemistry and Catalysis Department, Radiation Chemistry Group
1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.

In 1959, the National Atomic Energy Commission established a new institute called the
Institute of Isotopes at the base of the Isotope Distribution Center established 5 years earlier.
Pal Tétényi was nominated to be as its director. He has always considered our Institute his own,
his child. In addition to his later high state and academic positions, he visited Csillebérc late in
the afternoon almost every day and consulted with his colleagues. Even in his old age, as a
professor emeritus, he visited the Institute on a weekly basis.

Pal Tétényi was a good-humored, sociable person. His circle of friends was extremely broad,
and many of us could be included regardless of political views or religion.

The commemoration presents Pal Tétényi as a person, in a somewhat serious, somewhat
anecdotal style.
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IMRE LAJOS - OTVEN EV TAVLATABOL

Kénya Jézsef, M. Nagy Noémi
Debreceni Egyetem, Fizikai Kémiai Tanszék, Imre Lajos Izotoplaboratorium, 4032 Debrecen, Egyetem tér 1.

Imre Lajosnak a huszadik szdzad haromnegyedét atfogé élete (1900. marc. 21.-1974. szept. 22.)
meglehetdésen mozgalmas kor volt a magyar tarsadalom életében.

Iskolai tanulmanyai utan katonai szolgalatot teljesitett (1918-ban), ezutan kezdte egyetemi
tanulmanyait, melyet 1924-ben vegyész doktorként fejezett be. 1928 februarjaban avattak ,,sub
auspiciis Gubernatoris” doktorra.

Allami 6sztondijjal harom évet toltott a Kaiser Wilhelm Institute fiir Chemie-ben (Berlin-
Dahlem) Otto Hahn professzor mellett, aki 1944-ben Nobel dijat kapott. Ez az idészak
rendkiviil gazdag volt alapvetd tudomanyos eredményekben és a késdbbi évekre adott
utravaloban. Imre Lajos igy ir Hahn-rdl sz616 megemlékezésében:

»---Otto Hahn professzor tudomanyszeretetét €s optimizmusat kisebb-nagyobb mértékben
munkatarsai is orokolték; meggydzddéssel hissziik, hogy humanista hitvallasa is lankadatlan
szuggesztiv erdvel fog hatni...”

Onéletrajzi kényvében Hahn is igen pozitivan értékelte Imre kutatasait.

Imre Lajos hazajovetele utan (1931) Budapesten folytatta munkajat, melynek f6 iranya a
hatarfeliileti reakciok termodinamikai értelmezése volt. Ebbdl habilitalt, az eljaras soran
opponensei a legnagyobb elismeréssel nyilatkoztak rola és ajanlottak a fokozat megadasat.
Eletének kovetkezé évei Kolozsvarott teltek (1940-49) és meglehetdsen mozgalmasak voltak,
sajnos nem tudomanyos, hanem politikai szempontbol. A kdézmondas is azt tartja, hogy
haboriban hallgatnak a muzsdk. A Kolozsvarott megkezdett kutatasok teljesedtek ki
Debrecenben, ahol Magyarorszagon els6ként alkalmazza az irreverzibilis termodinamikat
hatérfeliileti folyamatokra. Ide 1949-ben érkezett, az ekkor alakulé Természettudomanyi Karra.
Ekkor folyt a kémiai tanszékek szervezése is. Korabban csak az Orvosi Vegytani Intézet
foglalkozott néhany vegyész és kémia tanar képzésével. Az Altalanos és Fizikai-Kémiai Intézet
is ekkor alakult. Imrét nala 20-30 évvel fiatalabb emberek vartak, igy kutatésait teljesen ujonnan
kellett inditani, illetve a kutatdsi témak ki is szélesedtek a nuklearis tudomanyok, a
hordozomentes radioaktiv izotopok ¢és a korrézié irdnydba. A Magyarorszagon indulod
izotoptermelés elinditasaban is fontos szerepet jatszott.

Imre professzor vizsgair6l ma is legenddk keringenek: szigorusagarol, de idonként
megnyilvanulé emberi ,,gyengeségérol-nagysagarol” szélnak. Ezek egy része biztosan nem
tortént meg, de a torténetek mind tiikrozik személyiségének lényegét, ugyhogy akar
megtorténtnek is tekinthetjiik 6ket.
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IMRE LAJOS — LOOKING BACK FROM YEARS

Jozsef Konya, Noémi M. Nagy

University of Debrecen, Department of Physical Chemistry, Imre Lajos Isotope Laboratory, 4032 Debrecen,
Egyetem tér 1.

The life of Lajos Imre (21 March 1900 - 22 September 1974), extending three quarters of the
twentieth century, was a rather eventful period in the life of Hungarian society.

After school, he served in the army (1918), then began his university studies, graduating in
1924 with a doctorate in chemistry. In February 1928, he was awarded a doctorate "sub auspiciis
Gubernatoris".

On a state scholarship, he spent three years at the Kaiser Wilhelm Institute for Chemistry
(Berlin-Dahlem) supervised by Professor Otto Hahn, who was awarded the Nobel Prize in 1944.
This period was extremely rich in fundamental scientific achievements and in guidance for later
years. Lajos Imre wrote in his memorial of Hahn:

"... Professor Otto Hahn's love of science and his optimism were inherited to a greater or lesser
extent by his colleagues; we are convinced that his humanist credo will continue to have an
unremittingly suggestive effect..."

In his autobiography, Hahn was also very positive about Imre's research.

After returning home (1931), he continued his work in Budapest. His main scientific field was
the thermodynamic interpretation of interfacial reactions. He habilitated in this field, and during
the procedure his opponents spoke highly of him and recommended that he be awarded the
degree. The next years of his life were spent in Kolozsvar (1940-49) and were quite eventful,
unfortunately not from a scientific but from a political point of view. The proverb says that in
war the muses are silent. The research begun in Kolozsvar was completed in Debrecen, where
the irreversible thermodynamics was applied to interfacial processes for the first time in
Hungary. He arrived in Debrecen in 1949, to the newly established Faculty of Natural Sciences.
At that time the chemistry departments were also organized. Previously, only the Institute of
Medical Chemistry had been involved in the training of some chemists and chemistry teachers.
The Institute of General and Physical Chemistry was also established at this time. Imre's
research had to start from scratch, with people 20-30 years younger than him, and the research
topics were extended to nuclear sciences, carrier-free radioactive isotopes and corrosion. He
also played an important role in the launch of isotope production in Hungary.

Legends still circulate about Professor Imre's examinations: they speak of his rigour, but also
of his occasional human "weakness and greatness". Some of these stories certainly did not
happen, but they all reflect the essence of his personality, so they may as well be true.
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MESTERSEGES RADIOAKTIV 1ZOTOPOK MAGYARORSZAGON —
70 EVE ERKEZETT HAZANKBA AZ ELSO 1IZOTOPKESZITMENY

Kornyei Jozsef!, Kocsonya Andras?

! Izotép Intézet Kft.,
2 HUN-REN Energiatudomdnyi Kutatokozpont
1121 Budapest, Konkoly Thege-Miklos ut 29-33.

70 évvel ezel6tt, 1954. szeptember 15-én érkezett hazankba az elsé mesterséges radioaktiv
izotopszallitméany. Ez %°Co sugarforrast, **P foszforsavat és dikalium-hidrogén-foszfatot,
valamint a korabeli eredeti miibizonylatok szerint '*'I kalium-jodidot is tartalmazott. A
készitmények szeptember 28-an Debrecenbe keriiltek: a sugarforras a MTA Debreceni Fizikai
Kutatointézetébe, az oldatok pedig a KLTE Fizikai Kémiai Intézetébe. 1954-ben még tovabbi
harom szallitas tortént és a radionuklidok palettaja is boviilt, mig a kdvetkez6 években
rendszeressé valt az izotopalkalmazas kiilonféle helyeken, az erre alkalmas
laboratériumokban.

A megemlékez6 eléadasban sz6 lesz tovabba az [zotdp Intézet megalakulasarol, a hazai
izotoptermelés kezdeteir6l, a radioaktiv anyagok nyilvantartasar6l. Bemutatasra keriil a
ciklotronnal torténd hazai izotoptermelés, tovabba a reaktor-izotopok potlasa abban az
esetben, amikor a Budapesti Kutatoreaktor nem mitkodik.

ARTIFICIAL RADIOACTIVE ISOTOPES IN HUNGARY -
THE FIRST SHIPMENT ARRIVED 70 YEARS AGO

Jozsef Kornyei!, Andras Kocsonya?

! Institute of Isotopes Co. Ltd.,
2 HUN-REN Centre For Energy Research
H-1121 Budapest, Konkoly Thege-Miklos street, 29-33.

The first shipment of artificial radioactive isotopes was arrived to Hungary 70 years ago,
on 15" September in 1954. This first shipment was transferred to institutes located in
Debrecen on 28 September. It consists of a ®*Co sealed source and solutions of **P phosphoric
acid, dipotassium hydrogen phosphate as well as of '*!'I potassium iodide. Three further
shipments arrived also in 1954 and the selection of the imported radionuclides were extended.
In the next years the deliveries to the dedicated isotope laboratories in Hungary became
regular.

Other topics involved in this commemorative presentation: the establishment of the
Institute of Isotopes, the beginning of the domestic isotope production, the registry of
radioactive materials, cyclotron-produced radioisotopes and the way of replacements of
domestic reactor isotopes in the time when the Budapest Research Reactor is shut-down.

17



CSISZOLT KOESZKOZOK NYERSANYAGANAK AZONOSITASA ES
EREDETUK MEGHATAROZASA PROMPT-GAMMA AKTIVACIOS
ANALIZIS SEGITSEGEVEL

Kasztovszky Zsolt!, Szilagyi Veronika!, Kereskényi ErikaZ, Péterdi Balint®,
Sagi Tamas'#, Furholt Katas, T. Bir6 Katalin®, Szakmany Gyorgy*

! HUN-REN Energiatudomdnyi Kutatékozpont, Budapest
2 Biikki Nemzeti Park Igazgatdsag, Eger
3 Szabdlyozott Tevékenységek Feliigyeleti Hatdsaga, Budapest
4 E6tvos Lorand Tudomdnyegyetem, Budapest
3 Christian-Albrechts-Universitit zu Kiel, Kiel, Germany
® Magyar Nemzeti Miizeum, Budapest

A provenienciakutatds, azaz a régészeti targyak nyersanyageredetének meghatarozasa az
orokségtudomany egyik f6 kutatasi feladata, amelynek egyik leggyakoribb mddja a leletek kémiai
Osszetételének elemzése. A kutatas két fo 1épése a nyersanyagtipusok (kézetek) azonositasa, valamint a
lehetséges szarmazasi hely meghatarozasa, azaz a régészeti targyak és a lehetséges nyersanyagforrasok
kozotti kapesolatok megallapitasa. A csiszolt kéeszkdzok provenienciakutatasaban jo eredményekre
szamithatunk, mivel a kéeszkdzok kémiai-dsvanyos Osszetétele altalaban nem valtozott a készitésiik,
hasznalatuk és utoéletiik soran. A régészeti targyak és a lehetséges nyersanyagok kozettani-kémiai
jellemzdinek Gsszehasonlitasaval szerencsés esetben az eredetre vonatkozd kozvetlen vagy kozvetett
Osszefiiggéseket nyerhetiink. Nyilvanvald, hogy a kulturalis 6rokség értékes targyainak vizsgalatakor a
roncsolasmentes modszerek elényben részesiilnek.

A prompt-gamma aktivacios analizis (PGAA) kivaléan alkalmas a kiilonb6z6 kézetek tombi (“bulk’)
elemdosszetételének (foként a f6-, valamint néhany mellék- és nyomelem) roncsolasmentes mennyiségi
meghatarozasara [1]. A Karpat-medencei csiszolt kdeszk6zok atfogd kutatasa az 1990-es évek oOta
folyik, amelynek célja a nyersanyagbeszerzés és a régészeti targyak cserekereskedelmének
feltérképezése Magyarorszagon és kornyékén, a neolitikumtol a korai bronzkorig [2-9]. 1998-t6l
napjainkig tobb mint 1300 régészeti targyat és nyersanyagmintat elemeztiink PGAA-val.

A PGAA moddszerrel mért adathalmazon végzett fOkomponens-analizis (PCA) sordn a
nyersanyagtipusok osztalyozasanak f6 diszkriminativ kémiai Osszetevéinek a Si, Ti, Al, Fe és Mg
bizonyult. A nyersanyag-leldhely azonositasahoz az alkalifémek, az Al, a Fe és a Ti mennyisége tovabbi
tampontokat adhatnak. A kiilonb6z6 kozettipusok esetében a PGAA segitségével a nyersanyag
jellemzése és a szarmazas meghatarozasa kozepes vagy nagy bizonyossaggal elvégezheté. Bar a PGAA
a szerpentinit, a ,,fehér k6” és a szaruszirt azonositasara hatékonynak bizonyult, més koézettipusok
esetében korlatozott siker érhetd el, tovabbi kiegészité modszerek (pl. magneses szuszceptibilitas
mérése, mikroszkopos petrografia, pasztazé elektronmikroszkopia) alkalmazasa sziikséges.

Ebben az eldadasban attekintést adunk a Karpat-medencében leggyakrabban eléforduld, dskori
kéeszkdz nyersanyagként hasznélatos kdzettipusok provenienciakutatasardl. Osszefoglalva, a PGAA
mérések alapjan sikeresen azonositottuk a f6 kozettipusokat. A nefrit, bazalt, kontakt metabazit,
szaruszirt €s nagynyomasti metamorfit esetében kisebb-nagyobb valdsziniiséggel nyersanyagforrasokat
is rendelhetiink a kézetekhez.
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[5] Szakmany 1996. In: Makkay et al. (eds.) Societa per la Preistoria e Protostoria della Regione Friuli-Venezia
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[6] Szakmany & Kasztovszky 2004. European Journal of Mineralogy 16/2: 285-295.
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RAW MATERIAL IDENTIFICATION OF POLISHED STONE TOOLS
AND DETERMINATION OF THEIR ORIGIN BY PROMPT-GAMMA
ACTIVATION ANALYSIS

KasztovszKky, Zsolt!, Szilagyi, Veronika', Kereskényi, Erika?, Péterdi, Balint?,
Sagi, Tamas'*, Furholt, Kata’, T. Biro, Katalin, Szakmany, Gyorgy*

! HUN-REN Centre for Energy Research, Budapest, Hungary
2 Biikk National Park Directorate, Eger, Hungary
3 Supervisory Authority for Regulatory Affairs, Budapest, Hungary
4 Eotvos Lorand University, Budapest, Hungary
3 Christian-Albrechts-Universitit zu Kiel, Kiel, Germany
¢ Hungarian National Museum, Budapest, Hungary

Provenance research, i.e. to determine the raw materials’ origin of heritage objects is one of the main
topic in Heritage Science. Information on chemical composition can be a useful tool in provenance
research. The two main steps of the research are the material characterization (i.e. identification of their
geological types)) and the provenance identification (i.e. establish connections between the
archaeological pieces and the possible raw material sources). Polished stone artefacts are especially
appropriate subjects for the provenance approach since their chemical-mineralogical composition has
usually not altered during their lifetime. By comparing the petrological-chemical features of
archaeological objects with those of the potential raw materials, in fortunate instances, we can find direct
or indirect connections between them. Obviously, when investigating precious objects of cultural
heritage, non-destructive methods are strongly preferred.

Prompt-gamma activation analysis (PGAA) is a successful non-destructive method for the
quantitative determination of the bulk elemental composition (mostly the major, a few minor and some
trace elements) of different rocks [1]. The comprehensive research of polished stone tools in the
Carpathian basin has been performed since the 1990s, aimed of mapping the raw material procurement
and the circulation as archaeological items in Hungary and surroundings from the Neolithic to Early
Bronze Age [2-9]. From 1998 until today, more than 1300 archaeological objects and raw material
samples have been analysed with PGAA.

When applying Principal Component Analysis (PCA) on the PGAA dataset, the main discriminative
chemical constituents proved to Si, Ti, Al, Fe and Mg for material characterization. On the provenance
identification's level, major elements of alkali metals, Al, Fe and Ti could give further clue. On various
rock types, raw material characterization and provenance determination can be done with medium-to-
high certainty with the help of PGAA. Although PGAA proved to be a powerful in identification
serpentinite, ‘white stone’ and hornfels, for other rock types it has limited success and requires
complementary methods (e.g. magnetic susceptibility, microscopic petrography, scanning electron
microscopy).

In this presentation, we give an overview of the provenance research, related to the most frequently
rock types found in Prehistory of the Carpathian basin. In summary, the PGAA measurements have
successfully identified the main rock types. For nephrite, basalt, contact metabasite, hornfels and high-
pressure metamorphite, we can assign raw material sources to the rocks with a lower or higher
probability.
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[5] Szakmany 1996. In: Makkay et al. (eds.) Societa per la Preistoria e Protostoria della Regione Friuli-Venezia
Giulia, Quaderno 6. Trieste: 224-241.
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NEHEZEN MERHETO RADIONUKLIDOK MEGHATAROZASA
LESZERELESI MINTABOL

Papp Istvan'?, Osvath Szabolcs®, Vajda Néra>#
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Az atomreaktorokat a végleges leallitast kovetden elobb-utobb le kell szerelni, vagyis a
reaktort és segédberendezéseit el kell bontani. A leszerelés soran nagy mennyiségii, valtozatos
Osszetétell, er0sen sugarzo hulladék keletkezik. A kiilonbozé hulladékfajtak osztalyozasa és
radiokémiai jellemzése elengedhetetlen a hosszu tavil biztonsagos tarolas szempontjabol.
Jelenleg nem allnak rendelkezésre a felaktivalodott reaktorkomponenseket jellemz6 tantisitott
referenciaanyagok, sem pedig olyan szabvanyositott vizsgalati modszerek, melyek segitségével
meghatarozhatok a leszerelési mintdk bizonyos nehezen mérhetd izotopjai. E hidnyossagok
potlasa céljabol egy nemzetkdzi 6sszemérés szervezddott, melynek soran **Zr, “*Mo és **Nb
meghatarozasat végeztiikk el leszerelési anyagmintabol (rozsdamentes acél). Az emlitett
radionuklidok elvalasztasara kombinalt ioncserés ¢és extrakcios kromatografids modszert
dolgoztunk ki. Az elvélasztast kationcseréld gyantan, diglikol-amid (DGA) ill. tetraalkil-amin
alapti (TEVA) extrakcios kromatografias gyantakon végeztiik, a molibdén frakciot aktivalt
aluminium-oxid oszlopon tisztitottuk. A 3Zr és a **Mo meghatarozasat ICP-MS modszerrel
végeztiik, a **Nb-ot gamma-spektrometriaval hatdroztuk meg.

Eldadasunkban a modszerfejlesztés, a modellkisérletek és a minta-elokészités tanulsagait,
valamint az 6sszemérés eredményét fogjuk bemutatni.
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DETERMINATION OF DIFFICULT-TO-MEASURE RADIONUCLIDES
FROM A DECOMMISSION SAMPLE
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Nuclear reactors must be decommissioned sooner or later after final shutdown; the reactor
and its auxiliary devices must be dismantled. During decommission, large amount, highly
radioactive waste with variable chemical compositions are produced. The classification and
radiochemical characterization of different waste types are crucial regarding their safe long-
term storage. Up to now certified reference materials which represent activated reactor
components, are unavailable. Standardized methods for determining tifficult-to-measure
(DTM) radionuclides are lacking as well. In order to overcome these shortcomings, an
international comparison excercise was organized for radiochemical laboratories in different
countries in order to determine **Zr, **Mo and **Nb nuclides form a decommission stainless
steel sample. We developed a combined method to separated these radionuclides by using
cation exchange resin, diglycolamide (DGA) and tetraalkyl-amine based (TEVA) extraction
chromatographic resins. The molybdenum fraction was purified on an activated alumina
column. **Zr and **Mo were determined by ICP-MS method, while **Nb was measured by g-
spectrometry.

The conclusions of method development, model experiments and sample preparation, as well
as the results of the intercomparison test will be presented.
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ADVANCES IN UNDERSTANDING IRON AND MANGANESE
HOMEOSTASIS IN PHOTOSYNTHETIC TISSUES
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Iron (Fe) and manganese (Mn) are essential transition metals crucial for both plant and
human health. They play vital roles in catalyzing redox reactions and are key components in
numerous enzymatic processes. To prevent oxidative stress from uncontrolled reactions, the
distribution of these metals within cells is strictly regulated. Despite their importance,
particularly as cofactors of the photosynthetic apparatus, the mechanisms underlying
intracellular transition metal homeostasis in photosynthetically active tissues remain
incompletely understood.

This study offers new insights into Fe and Mn recycling processes using advanced
methodologies that are not yet widely employed in plant sciences. Techniques such as particle-
induced X-ray emission (PIXE), micro-X-ray fluorescence (XRF), and synchrotron low energy
X-ray fluorescence (LEXRF) were utilized to produce elemental distribution maps of leaf cells
at both macro (>10 um) and micro (0.8 um) resolutions in a non-destructive manner. Neutron
activation analysis (NAA) provided detailed total metal concentrations, while electron
paramagnetic resonance (EPR) and Mssbauer spectroscopy enabled the identification of Mn
and Fe sites with different chemical environments.

A deeper understanding of transition metal metabolism can lead to enhanced control over
cellular metal homeostasis, optimizing nutrition and biofortification strategies in agriculture.

This work was supported by the grant K-146865 of National Research, Development and
Innovation Office, Hungary (NKFIH) and by the Bilateral Research Agreement of Centre
National de la Recherche Scientifique and Hungarian Academy of Sciences (HAS). A.S. was
supported by the Janos Bolyai Scholarship of the HAS under grant number BO-00113-23-8.
The XRF imaging facility at ELTE E6tvos Lorand University was granted by the European
Structural and Investment Funds (VEKOP-2.3.3-15-2016-00008). We acknowledge Elettra-
Sincrotrone, Trieste, Italy for the beam time accesses (20215493 and 20225238). We
acknowledge ReMade@ARI grant No. PID 27548.
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a
» Veértes Attila Ifjusagi Nivodij”
elnyerésére benyujtott

kozlemények

PALYAZATI FELHIVAS
A ,Vértes Attila Alapitvany” nevii kozhasznu szervezet (a tovabbiakban: Alapitvany),
egyiittmikodésben az MTA Radiokémiai Tudomanyos Bizottsagaval, (a tovabbiakban: MTA
RKTB) és a Magyar Kémikusok Egyesiiletével (a tovabbiakban: MKE), a 35 évnél fiatalabb
kutatok kiemelkedo kutatasi eredményeinek elismerésére 6sztondijat alapitott

., Vértes Attila Ifjusagi Nivodij”

elnevezéssel.
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A Veértes Attila Ifjusagi Nivodij (a tovabbiakban: Nivodij) 2023-ban azoknak a 35 évnél fiatalabb
kutatoknak adomanyozhat6, akik a radiokémia tudomanyok teriiletén végzett kutatdsi témajuk
kidolgozasaban az utolsé két évben kimagaslo eredményt értek el.

Az eredményeket sajat kutatdsi munkdjabol irt, minimum 4, maximum 6 oldal terjedelmi
dolgozat, valamint az MKE kozos szervezésében évente zajlo "Oszi Radiokémiai Napok"
konferencian tartott el6adas alapjan a szakértdi kuratérium itéli oda. A dolgozat alapjat képezheti
egy, referalt folyoiratban mar megjelent vagy megjelenésre elfogadott cikk, de a 4-6 oldalas
dolgozatot minden palyazonak meg kell irni. Ebben az esetben az eredeti cikket is mellékelni kell,
és fel kell sorolni a dolgozat irodalomjegyzékében. (A dolgozat megirasahoz alkalmazandé sablon
a felhivashoz csatolva.)

A dolgozatot angol vagy magyar nyelven kell megirni, és tartalmazzon egy 100-400 szavas angol-
és magyar nyelvii 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 palyazonak els6 szerzének kell lenni.

A Nivodij két kategoriaban itélhetd oda:

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

II. kategoria: Vértes Attila Ifjusagi Nivodij, Kiilondij

Az 1 kategéria nyertese netté 100.000,- Ft, azaz szazezer forint 8sszegli Vértes Attila Osztondijban
részesil. Az II kategodria nyertese nettd 70.000,- Ft, azaz hetvenezer forint 6sszegili Vértes Attila
Osztondijban részesiil. A Kiilondij 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,
¢és azt a MTA RKTB elnoke, az MKE képviseldje és az Alapitvany képviseldje irja ala. Az
elismerd okleveleket az Oszi Radiokémiai Napokon az MTA RKTB elndke vagy delegaltja, a
Szakért6i Kuratérium elndke vagy delegéltja 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 Szakért6i
Kuratérium jegyzokonyve, és a dijazottak altal kitoltott személyi adatlap alapjan.

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

rrrrrr

e Az Alapitvany alapitdja, vagy annak delegaltja, aki egyben a Szakért6i Kuratorium elndke,
e Az MTA RKTB elnoke,

tovabba a beérkez6 kdzleményeket biralo szakérték:

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

A birald szakérték helyébe azok barmilyen okbol torténd visszalépése esetén az Alapitvany
kuratériuma jogosult mas személyt felkérni.
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Tanacskozasi jogu tagok:
» az MTA RKTB titkéra (egyben a Szakért6i Kuratorium titkara) és
* az MTA RKTB Munkabizottsagok elndkei vagy delegaltjaik.

Allandé meghivottak:
* Az Alapitvany kuratériuma.

A Szakértéi Kuratorium a Nivodijra vonatkozo tudnivalokat, tovabba ezt a palyazati felhivast a
"Oszi Radiokémia Napok" konferencia felhivassal egyiitt teszi k6zzé az MKE honlapjan.

Az irasos palyazati munkat a konferencia honlapjan 1év6 on-line jelentkezési rendszeren keresztiil
kell benytijtani, DOC vagy RTF fajlba szerkesztve. A palyazathoz tartozd tovabbi anyagokat
(pélyazati urlap, tarsszerzoi nyilatkozat, hallgatoi statusz igazolasa, beszkennelve (PDF vagy
JPEQG, esetlegesen a folydiratcikk DOI szamot is tartalmazo PDF verzioja) pedig egy tomoritett
ZIP  f4l  formajaban  e-mail-en  kérjik  bekiilldeni  (Joszai  Istvan,  e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu). Az adminisztrativ mellékletek egy eredeti, alairt példanyat az Oszi
Radiokémiai Napok regisztracios pultjanal kérjiikk a konferencia kezdetén leadni. A palyazattal
kapcsolatban tovabbi felvilagositds a konferencia szakmai szervezdjétdl (Joszai Istvan, e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu) kérhetd.

A palyazat benyujtasi hatarideje 2024. szeptember 22. A sziikséges formanyomtatvanyok és
sablonok letolthet6k a konferencia honlapjarol.

Budapest, 2024. majus 2.

Dr. Szabd Janos Zoltan Dr. Homonnay Zoltan
az MKE iigyvezet6 igazgatdja a Vértes Attila Alapitvany Kuratoriumanak
elndke
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INNOVATIVE APPROACH TO PRODUCING PALLADIUM-103 FOR
AUGER-EMITTING RADIONUCLIDE THERAPY:
A PROOF-OF-CONCEPT STUDY
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'Doctoral School of Chemistry, University of Debrecen, Egyetem tér 1, H-4032 Debrecen, Hungary
’HUN-REN lInstitute for Nuclear Research, Bem tér 18/c, 4026 Debrecen, Hungary

Absztrakt

Az Auger-emittalo radionuklidok, mint a Pd-103, igéretesek a rakterapiaban magas citotoxikus
hatasuk és lokalizalt hatasaik miatt. A Pd-103, amelyet a Rh-103 protonsugarzassal torténd
besugarzasaval allitanak el6 a ciklotronban, elkiilonitése azonban kihivasokkal teli, és
hagyomanyosan bonyolult "nedves kémiai" modszereket igényel. Jelen tanulmény bemutatja a
radionuklidok elvalasztasara szolgaldo berendezést (RSE), amely szaraz desztillacion alapul,
figyelembe véve a részleges géznyomasok kozotti eltéréseket és a diffuzidval vezérelt kivonast.
A modszer 17% + 2% elvalasztasi hatékonysagot ért el, a Pd-103 koriilbeliil 77% + 2%-at Nb
folian, mig 49% =+ 2%-at ZnO-val bevont W lemezeken izolaltak, ami egy hatékonyabb
elvalasztasi alternativat kinal.

Abstract

Auger-emitting radionuclides like Pd-103 are promising for cancer therapy due to their high
cytotoxicity and localized biological effects. However, separating Pd-103, generated via proton
irradiation of Rh-103 at cyclotron, is challenging and traditionally requires complex "wet
chemistry" methods. This study introduces radionuclide separation equipment (RSE) using dry
distillation, based on differences in partial vapor pressures and diffusion-driven extraction. The
method achieved a separation efficiency of 17% =+ 2%, with approximately 77% + 2% of Pd-
103 isolated on Nb foil and 49% + 2% on ZnO-coated W discs, offering a more efficient
separation alternative.

1. INTRODUCTION
Palladium-103 (Pd-103), an Auger-emitting radionuclide, holds significant potential for cancer
therapy due to its high cytotoxicity and localized effects [1]. The Auger effect, which involves
low-energy electron emission from processes like electron capture [2,3], allows for targeted
DNA damage in cancer cells while sparing healthy tissues [4,5]. Pd-103 decays to Rhodium-
103m (Rh-103m) and is used in brachytherapy because of its favorable handling and shielding
properties [6,7].
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Figure 1: (a) Decay scheme of Pd-103 showing the subsequent decay of core—hole states
via characteristic X-ray and Auger electrons. (b) Stopping power of electrons in an
exemplary organic medium (guanine) for the energy range of typical Auger electrons
calculated via the ESTAR code [8]. (c) Illustration of impact range of Auger electrons
compared to the dimensions of chromatin strands.

Producing Pd-103 from Rh-103 via the '*Rh(p,n)!®Pd reaction in a cyclotron presents
challenges in separation, typically requiring complex wet chemistry methods hindered by
material inertness, high rhodium costs, and radioactive waste generation [9,10,11,12]. Our
study proposes a more efficient technique using diffusion-driven extraction through dry
distillation, exploiting differences in partial vapor pressures. Experimental validation has
confirmed the feasibility of this approach, involving atomic diffusion, selective evaporation,
and palladium deposition.
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Figure 2: Partial vapor pressure of palladium and rhodium as a function of the
temperature [13].

2. METHODOLOGY

2.1 Engineering and Optimization of the Thermoregulation System for the RSE
A dedicated system was engineered to isolate Pd-103 from irradiated rhodium foil under high-
temperature and vacuum conditions, optimized based on vapor pressure curves (Figure 3). It
uses resistive heating via a shaped Nb foil, with temperature monitored by a thermocouple. The
deposition substrate is positioned 10 mm from the rhodium foil, employing different materials
for pilot and separation experiments. A copper block cooling solution proved sufficient for the
20-minute operation.
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Figure 3: (a) Conceptual layout of the separation equipment incorporating a high-
temperature effusion cell. (b) Image of the separation equipment and control electronics.

2.2 Production of Pd-103 via the Proton Irradiation of Rh-103
The '®Rh(p,n)!**Pd nuclear reaction was induced using the MGC-20 cyclotron at ATOMKI,
optimizing proton beam parameters based on cross-sectional data (Figure 4). Beam energy,
intensity, and irradiation duration, were carefully determined, keeping the energy low to avoid
unwanted side reactions. Helium gas was used for cooling, and the rhodium target foil was
efficiently irradiated in a copper holder.
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Figure 4: Comprehensive presentation of experimental data and TENDL predictions for
the '"*Rh(p,n)'**Pd reaction [14] (with permission).

2.3 Synthesis and Diffusivity Characterization of Palladium/Rhodium Alloy
Samples
Multi-layer specimens were prepared to predict the intrinsic diffusion coefficient of palladium
in a rhodium matrix by coating 6 um-thick rhodium foils with a 100 nm palladium layer via
magnetron sputtering. The samples were annealed for 10 minutes at 600 °C, 700 °C, 800 °C,
and 900 °C under high-vacuum conditions, followed by analysis using SNMS depth profiling.

2.4 Separation of Pd-103 from Irradiated Rh-103: A Process of Isolation
Pilot experiments optimized the RSE design by refining electrical resistance, thermal
conductance, and heating power, achieving stable 1200 °C at 400 W. Enhancements were made
to thermal shielding, cooling, thermocouple positioning, and crucible materials to prevent
alloying with rhodium. Tests at 1200 °C demonstrated effective palladium isolation with
minimal rhodium contamination. Subsequently, the separation equipment successfully isolated
Pd-103 from irradiated Rh-103 after the second and third irradiation events.

2.5 Pd-103 Retrieval from Deposition Surfaces through Enhanced Recovery
Processes

For optimization study, two substrates were used for Pd-103 deposition. A 50 pm-thick Nb foil
was initially used, treated with HCI to collect Pd-103. After process optimization, a tungsten
disc coated with a 100 nm ZnO layer was employed to improve recovery, with the ZnO layer
preventing Pd-103 penetration into the tungsten. The tungsten substrate was then treated with
HCI1 and HNO3 for extraction, and both substrates underwent quantitative analysis to evaluate
recovery efficiency.

3. RESULTS

3.1 Characterization of Elemental Interdiffusion at the Palladium—Rhodium
Interface
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The feasibility of the dry distillation technique relies on the relative vapor pressure of palladium
and rhodium, and the diffusion coefficient of palladium in a rhodium matrix. Multi-layer
samples annealed at 600 to 900 °C were analyzed using secondary neutral mass spectrometry
(SNMS), revealing significant interdiffusion. As shown in Figure 5, rhodium accumulation at
600 °C indicated faster diffusion through grain boundaries mechanism [15], with higher
temperatures enhancing mutual diffusion between the two metals.
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Figure 5: SNMS depth profiling analysis of palladium and rhodium for various
conditions: (a) control sample, (b) 600 °C for 10 min, (¢) 700 °C for 10 min, (d) 800 °C
for 10 min, (e) 900 °C for 10 min; (f) diffusion coefficient of palladium in rhodium as a

function of annealing temperature.

3.2 Purity Analysis of Palladium Separation
To evaluate the separation capability of the proposed dry distillation method for Pd-103, an
evaporation probe was conducted using a 1:1 mixture of inactive palladium and rhodium on a
1 mm thick silicon wafer at 1200 °C for 10 minutes. Scanning electron microscopy (SEM) with
energy-dispersive X-ray spectroscopy (EDX) revealed a rhodium decontamination factor
greater than 100, indicated by the absence of rhodium at the detection limit of 0.1 at% (Figure
4).
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Figure 6: Elemental composition of the deposited layer on a silicon substrate examined
via EDX (energy-dispersive X-ray spectroscopy).

3.3 Quantitative Analysis of Pd-103 Using y-Spectroscopy
The activity of Pd-103 was quantified using a high-purity germanium (HPGe) detector on
samples including the rhodium foil, niobium substrate, ZnO-covered W disc, and rinsed liquids
from dissolution after irradiation and separation tests. Gamma peak areas were corrected to
determine Pd-103 activity from its y line at 357.45 keV [16]. The measurements showed an
end-of-bombardment (EOB) activity of 31.9 MBq for the W disc separation test.

3.4 Separation Experiments: Evaporation and Recovery Efficiency of Pd-103
The separation of Pd-103 from irradiated rhodium foil involved heating the foil in the RSE to
evaporate Pd-103 onto a substrate, along with a random-walk simulation to evaluate
evaporation efficiency. The simulation yielded an evaporation efficiency of 14%, indicating a
diffusion coefficient two orders of magnitude higher than that from depth profiling analysis. In
the separation experiment, the activity on the ZnO/W substrate accounted for 25% of the
missing activity in the rhodium target, corresponding to a coverage of 22%.
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After distillation, substrates underwent acidic digestion to recover Pd-103, initially tested with
niobium foil. Despite early equipment limitations, significant Pd-103 activity was separated
without rhodium contamination. Design improvements were made, and the separation was
repeated using a ZnO-coated W disc to prevent Pd-103 burial. While the niobium substrate
showed higher separation efficiency, both methods confirmed the technique's applicability.
ICP-MS analysis of the recovered Pd-103 indicated a specific activity of 8.1 GBg/g.

deposition Tewp A, EOB evaporated deposited recovery
substrate °C min  MBg  MBq %, MBq %, kBg 70 gepo
pil()l o = 3.5 45 9 5
experiment  Nb foil -1500 10 787 354 45 14 2 1150 77
arati
Soparalon  ZnOWdisc 1200 20 319 447 14 112 25 547 49

experiment

Table 1: Measured activities and processing efficiency in Pd-103 separation.

4. DISCUSSION
We evaluated the operational parameters for Pd-103 extraction, finding significant rates at 1200
°C for 20 minutes, yielding 31 MBq. While rhodium contamination was negligible, two
concerns emerged: the thickness of the rhodium foil and the choice of deposition material. A
thicker foil (100 pm) could enhance activity but may hinder extraction. Additionally, recovery
rates varied significantly; 23% of Pd-103 remained on niobium foil, while 51% diffused into
tungsten, highlighting the need to explore metal oxides as diffusion barriers.

5. CONCLUSION
Our investigation has led to a novel concept of using diffusion-driven extraction for isolating
radionuclides from irradiated Rh-103, offering a viable alternative to traditional wet chemistry
methods for separating Pd-103. After successfully isolating Pd-103, challenges arose in
collecting the evaporated radioisotope and minimizing alloy formation with the substrate.
Future optimization studies will aim to address these challenges.
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AZ SZR72 KINURENSAV-ANALOG !'C IZOTOPPAL TORTENO
JELZESE ES PREKLINIKAI VIZSGALATA
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Absztrakt

betegségeknél, mint a szklerdzis és az Alzheimer-kor. A KYNA megfelel6 szintjének bedllitasa terapids
lehetségként szolgalhat. Ugyanakkor a kinurénsav rossz atjutasi képességgel rendelkezik a vér-agy
gaton. Ezért az agyi felvétel céljabol olyan nagyobb lipofilitasu analdgjait fejlesztették ki, mint az
SZR72. A munkank célja ennek a szarmazéknak a ''C jelzése és preklinikai vizsgalata volt azon okbol,
hogy igazolast nyerjen az SZR72 atjarhatosaga a vér-agy gaton. Ennek érdekében hatékony modszereket
dolgoztunk ki a jelzett vegyiilet eldallitasara és analitikai vizsgalatara. Az optimalizalt radioszintézis
soran 88,4%-o0s hozamot értiink el, mikozben a termék radiokémiai tisztasaga 100% volt. A kapott
molaris aktivitas elérte a 75 GBg/umol értéket. A kisallat PET vizsgalatok eredményei azonban azt
mutattak, hogy az [!!C]SZR72 nem jutott 4t a vér-agy gaton, agyi halmozdodast nem sikeriilt kimutatni
a valasztott BalbC egér és Fischer344 patkany modelleken. Eredményeink arra utalnak, hogy az SZR72
analog terapias alkalmazasa tovabbi modositasokat igényel, illetve mas allatmodellek bevonasara lehet
sziikség.

Abstract

The normal kynurenic acid (KYNA) concentrations change in the brain in case of sclerosis and
Alzheimer disease. Normalizing these levels may have therapeutical value. However, KYNA has poor
permeability across the blood-brain barrier (BBB). To overcome this challenge kynurenic acid
analogues with higher lipophilicity were developed such as SZR72. The aim of this research was the
radiosynthesis and preclinical evaluation of [''C]SZR72 to prove the BBB crossing of this KYNA
analogue. We successfully optimized a procedure for radiolabeling of SZR72 and developed a liquid
chromatographic method for analysis of the radiotracer. The labeling yield was up to 88.4%, and the
radiochemical purity of the product was 100%. The obtained molar activity was 75 GBq/umol. The
evaluation of small animal PET studies revealed that SZR72 did not cross the blood-brain barrier. No
brain accumulation was observed in the selected BalbC mouse and Fischer344 rat models. Our findings
suggest that the therapeutic application of the compound requires further modifications in the molecular
formula and involvement of additional small animal models.

1. Bevezetés

A kinureninek a triptofan lebomlés f6 metabolitjai. Kiemelt szerepet jatszanak kiilonb6z6
fiziologias és patologias folyamatokban, amelyek elsdsorban a kdzponti idegrendszert érintik.
A triptofan metabolizmuséanak t6bb mint 90%-aért a kinurenin-utvonal felelds, amely szamos
neuroaktiv vegyiiletet, koztiikk kinurénsavat eredményez (1.abra). A KYNA antioxidans,
antiexcitotoxikus ¢és gyulladascsokkentd tulajdonsagai révén neuroprotektiv hatasu.
Ugyanakkor a kinurénsav koncentraci6 abnormalis valtozasa megfigyelheté olyan
neurodegenerativ  betegségeknél, mint a szklerdzis multiplex és az Alzheimer-kor.
Feltételezhetd, hogy a KYNA és mas metabolitok szintjének szabalyozasaval terapias hatas
érhetd el [1]. A KYNA hatranyos tulajdonsaga, hogy kis mértékben hatol at a vér-agy gaton.
Terapias célra ezért a kinurénsav olyan analogjait allitottdk eld, amelyek nagyobb
lipofilicitassal rendelkeznek, bizva a nagyobb agyi felvételben. Az SZR72 az egyik ilyen
KYNA szarmazék. Migrénes modelleken végzett vizsgalatok soran kimutattak, hogy csokkenti
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a gyulladasos folyamatokat, valamint jotékony hatasat talaltak az epilepszia in vitro
modelljében [2].

N l H
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KYNA SZR72

1. dbra: A kinurénsav és az SZR72 szerkezeti képlete

Munkank soran pozitronemissziés tomografia (PET) vizsgalattal szerettik volna
tanulmanyozni az SZR72 analog atjutasat a vér-agy gaton kisallatmodellek felhasznalasaval a
terapids hatas lehet8ségét igazolva. Célunk volt a KYNA szarmazék ''C jelzése, amely magiba
foglalja a radioszintézis optimalizacidjat, az analitikai eljarasok kidolgozasat és a kisérletes
készitmény formulazasat automatizalt rendszeren; valamint terveink kozott szerepelt a kisallat
vizsgalat megvalositasa.

2. Anyagok és modszerek

A radiokémiai és analitikai moddszerfejlesztés soran a Sigma, Merck és VWR altal
forgalmazott vegyszereket alkalmaztuk elézetes tisztitas nélkiil.

A 'C izotépot a ""N(p,a)!'C magreakcié révén allitottuk elé GE PETTRACE 2132402
ciklotron segitségével az alabbi paraméterek mellett: 16,4 MeV nyalab energia, 44 pA
nyalabaram, 2-15 perc besugarzasi id6, 70 ml gaztarget térfogat, 13,4 bar N2/1% O 6sszetételt
gazelegy.

A radioaktiv [''C]CHsl prekurzort Scansys szintézispanel segitségével allitottuk els. A
folyamat elsd 1épéseként a ['!C]CO; a ciklotronbdl egy molekularis sziirére érkezik, ahol
szobahdmérsékleten megkotddik. A molekularis szlird 350°C-ra torténdé melegitését kovetden
[''C]CO,-bdl Hy aramban a Ni katalizatort tartalmazé kemencén athaladva [''C]CH4 képzddik,
ami a -180°C-os Hayesep tolteti oszlopon megkotddik. A Hayesep-rél -10°C-ra térténd
melegitést kovetden a felszabadult ['C]CH4 egy zart recirkulaciés kdrben egy membran pumpa
segitségével elkezd keringeni egy 80°C-ra fiitott > tartalmu kemencén keresztiil, mikézben
720°C-on [''C]CH;I-d4 alakul. A recirkuldciot kdvetden az el nem reagalt metan a hulladék
gaz gylijtébe tavozik. Végiil a Hayesep oszlopot 250°C-ra melegitve felszabadul a ['!C]CH3l,
melyet metilezésre hasznalunk.

Az SZR72 jelzési folyamatanak optimalizaciojat manualisan végeztikk 2 ml-es Eppendorf
csovekben. A homérsékletet fliitoblokk segitségével allitottuk be a kivant értékre. A reakciok
kivitelezése soran a Scansys szintészispanelen eldallitott [''C]CHsl-ot a megfelelé olddszerbe
buborékoltattuk, ¢s az igy kapott oldat 300 pl-jét adtuk hozza a tobbi reagenshez. A jelzési
folyamat végeztével a reakcioelegyhez 100 pl vizet adtunk a reakcidé megallitasa végett, majd
az oldatot 0,22 um porusu sziirdn szurtik.

A [''C]SZR72 eléallitasat Scansys szintézispanelen végeztiik, ahol a jelzési folyamatot az
optimalizalt reakciokoriilmények mellett valositottuk meg. A reakcidelegy tisztitasa HPLC
rendszeren tortént, amely Knauer eluensszallito egységet, injektort radioaktivitas és UV
detektort tartalmazott. A komponensek elvalasztasat Kromasil EternityXT 10-C18 150 x
10mm 10 pm félpreparativ HPLC kolonnan végeztik. 4 eluensként 25 mM natrium-
dihidrogén-foszfat oldatot (pH 7,4) és B eluensként 96%-o0s etanolt hasznaltunk. A tisztitas
soran a puffer tartalmat 90%-r61 75%-ra cs6kkentettiik 20 perc alatt 5 ml/perc aramlasi sebesség




mellett. Ebben az esetben a termék csticsat 6 percnél kaptuk. A gyiijtott frakciot kétszeres
térfogati PBS-sel higitottuk.

A termék radiokémiai tisztasag vizsgalatat és a molaris aktivitds meghatarozasat Waters
I-Class UPLC rendszeren hajtottuk végre, amely az alabbi egységekbdl allt: pumpa, automata
mintaadagold, oszlopvaltdo, PDA- ¢és sajat fejlesztésti plasztik szcintillacids radioaktivitas
detektor. A modszerfejlesztés soran Waters BEH C18 100 x 2,1 mm, 1,7 mm (BEH100),
Waters BEH C18 50 x 2,1 mm, 1,7 mm (BEH50) és Waters CSH C18 150 x 2,1 mm, 1,7 mm
(CSH) kolonnakat hasznaltunk. A kiértékeléséhez Empower3 szoftvert alkalmaztunk.
Mozgotazisként 0,1% foszforsav oldatot és acetonitrilt, valamint kalium-dihidrogén-foszfat és
acetonitril megfelel6 Osszetétell elegyét vettiik. Referencia anyagként az inaktiv hatéanyagot
(50 pg/ml), prekurzort (50 pg/ml), metil-jodidot (0,1 v/v%) és metanolt (10 v/v%) hasznaltunk.

A kisérletes készitmény kémhatdsat indikatorpapirral hataroztuk meg. A radionuklidos
azonositds ¢és -tisztasdg vizsgdlat gamma spektrometridsan tortént. Az etanol tartalom
meghatarozasat Shimadzu GC-2010 Plus késziiléken végeztiik, amely ZB-624, 30 m, 0,32 mm,
1,80 um kapillaris kolonnaval volt ellatva. Az injektor 200°C, a FID detektor 250°C
hémeérsékletre volt allitva. A kolonnateret allandd 60°C-on tartottuk. Injektaldsi térfogatnak
1 pl-t vettiink.

3. Eredmények

3.1. Folyadékkromtografias modszer kidolgozasa az SZR72 jelzésének nyomon
kovetésére

A [''"C]SZR72 eldallitisa soran meg kell hataroznunk a jelzési hatasfokot, illetve a
késztermék esetén a radiokémiai tisztasagot €s a molaris aktivitds értékét. Ezeket a
paramétereket folyadékkromatografidsan lehet megadni. Ebbdl kifolydlag munkénk elsé
lépéseként olyan UPLC eljarast dolgoztunk ki, amely a 2. dbran megadott jelzési reakcioban
potencidlisan el6fordulé komponensek hatékony elvalasztasat biztositja. Az aldbbiakban
azonosithatd komponensek jonnek szamitasba: SZR72, prekurzor (AJ3789), metil-jodid és
metanol, ami a [''C]CH3I hidrolizisébd] keletkezhet.
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2. abra: A [''C]SZR72 eldallitasa metilezési reakcioban

Az analitikai modszer kidolgozasa soran a Chemaxon cég szoftvere segitségével
becsiiltettiik meg a négy komponens logP értékeit. Ebbal kideriilt, hogy a vartnak megfeleléen
a prekurzor ¢s a hatéanyag lipofilicitasa kdzel esik egymashoz, amely rendre 0,19 és 0,87 volt.
A tovabbiakban a moddszerfejlesztésnél a két komponenst kritikus parnak tekintettiik és a
kromatografias paraméterek optimalizalasanal ezekre nézve vizsgaltuk a hozzajuk rendelhetd
csticsok felbontasat, elméleti tanyérszamat (kinetikai hatékonysag) és szelektivitasat. A
Chemaxon szoftverrel megadhaté a komponensek pKa és logD értékei. A 3. dbran lathatd, hogy
a 6-10 pH tartomanyon beliil nagy szelektivitas, de kis elméleti tdnyérszam varhato, mig ez a
tendencia forditott pH 1 és 4 kozott. Ennek megfelelden vizsgaltuk az elvalasztast olyan
eluensekkel, melyek kémhatasat pH 2 és pH 7 értékre allitottuk.
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4. abra: A [''C]SZR72 eléallitasa soran
azonosithatdo komponensek elvalasztasa

3. abra: Az SZR72 és a prekurzor logD
értékének valtozasa a pH fliggvényében

A mozgo6fazis a 2-es pH tanulmanyozéasanal 0,1%-os foszforsav €s acetontiril volt. Ezzel szemben
pH7 esetén az 4 eluens 95% 10 mM koncentracioja KH2PO4 (pH7) €s 5% acetonitril elegye volt, a
B eluens pedig 50% 10 mM-os KH>POs-ot (pH7) és 50% acetonitrilt tartalmazott. A moédszer
kidolgozédsa soran kiilonboz6é gradiens eliciokat alkalmaztuk, mely soran a szerves olddszer
részaranyat 0-40% kozott noveltik a mintafelvitelt kdvetd 5 percben. Az analitikai modszer
kidolgozésa soran BEH100, BEH50 ¢s CSH forditott fazisu kolonnakat vizsgaltunk.

A modszerfejlesztés soran kapott eredmények alapjan elmondhatd, hogy pH7 kémhatasnal
nagyobb szelektivitds és felbontds érheté el, ugyanakkor tobb esetben volt tapasztalhatd
csucshasadas, ami a komponensek tobb kémiai formdjanak jelenlétére utalhat (1. tdblazat). A pH2
érték esetén a szelektivitas kisebb, de a kovetelménynek tekinthetd 1,5 feletti felbontasértékek
¢érhetok el, illetve a nagy kinetikai hatékonysag kis csucsszélesedést jelent, ami megnoveli a modszer
érzékenységét, biztositva a kis aktivitashoz rendelhetd csucsok jobb detektalhatosagat. Ebbol
fakaddan az alabbi folyadékkromatografias eljarast hasznaltuk a termék elemzéséhez. BEH 100
kolonna, 0,1% H3PO4 (4 eluens), acetonitril (B eluens), elticids profil: 0 perc 100% A, 4 perc 24% B,
0,6 ml/perc aramlasi sebesség, 247 nm, 2 pl injektalt térfogat. Az optimalizalt eljarassal kapott
kromatogram a 4. abran lathato.

1. tablazat: A [''C]SZR72 eldallitasanak optimalizacidja

Kolonna pH Felbontas Hatékonysag Szelektivitas
2 3,2 34 800 1,07
BEH100 7 9,1 22 500 1,38
2 1,8 13 990 1,07
BEHS50 7 1,7 183 2,90
2 4,0 63 142 1,05
CSH 7 7,0 9824 1,32

3.2. Az SZR72 jelzési reakciéjanak optimalizalasa

A ["'C]SZR72 radioszintézisét az AJ3789 prekurzor metilezése révén valdsitottuk meg bazis
jelenlétében aprotikus oldoszerekben (2. tdblazat). A kinurénsav-analdg jelzési reakciojat a
legnagyobb hatasfok mellett érdemes megvaldsitani a termék megfeleld radioaktivitas értékének
biztositasa érdekében. E tekintetben sziikségesnek itéltiik a reakciokoriilmények optimalizasasat
kiilonds tekintettel a kovetkezd paraméterekre: hdmérséklet, reakciokdzeg tipusa, reakcioido, bazis
tipusa, bazis mennyisége, prekurzor mennyisége.

Az optimalizaciés kisérletsorozat elsd 1épéseként a reakciohomérséklet hatasat vizsgaltuk a
jelzési hatasfokra (2. tablazat, 1-3. sor). A reakcidelegy 0,1 mg prekurzort, 4 mg kalium-karbonatot
és 300 pl [''C]CHsI tartalma etanolos oldatot tartalmazott. A reakci6idd 5 perc volt. Eredményeink
szerint 25 és 50°C-on a reakcidhozam nem haladta meg a 3%-ot. Ugyanakkor 100°C hémérsékleten
ez az érték elérte a 61,9%-ot. Kovetkezésképpen a metilezési reakciot 100°C-on hajtottuk végre a
tovabbiakban.




Ezt kovetden az oldoszer mindségének hatasat vizsgiltuk a [''C]SZR72 hozamra. Az
alkalmazott oldoszerek etanol, dimetilformamid és acetonitril voltak (2. tablazat, 4-6. sor). Az
eredmények alapjan az etanolban végzett reakcid hozama bizonyult a legnagyobbnak, hiszen a 61,9%
meghaladta a DMF esetén elért 20,4%-ot és az acetonitrilben kapott 32,9%-ot. Ebbdl kifolyodlag a
soron kovetkezd jelzéseknél etanolt hasznaltunk reakciokozegként.

A tovabbiakban a reakci6idd optimalizalasat hajtottuk végre. A jelzést 2-5-8 percig végeztiik,
majd 100 ul vizet adtunk a rendszerthez a folyamat megallitisa érdekében
(2. tablazat, 7-9. sor). Tapasztalataink azt mutattak, hogy 8 perc reakcididonél érhetd el a legnagyobb
hozam, ami 62,5%-nak bizonyult. Az 5 perc alatt képzdd0 hatéanyag részaranya a nyers
reakcidelegyben alig marad el ett6l. Viszont 2 perc alatt csak 49,2% hatasfokot mértiink. Figyelembe
véve a hosszabb reakcid6idébol szarmazo radioaktivitasaktivitas veszteségeket, a tovabbiakban 5 perc
alatt valositjuk meg a jelzési folyamatokat.

Tanulmanyoztuk a bazis tipusdnak hatasat a termék hozamara. Ebben az esetben a korabban
hasznalt kalium-karbonat mellett cézium-karbonatot és natrium hidroxidot alkalmaztunk hasonld
anyagmennyiségek mellett (2. tdblazat, 10-12. sor). Eredményeink azt mutattdk, hogy a natrium-
hidroxid és cézium-karbonat alkalmazasaval a termék hozama 1,8% volt, mig korabban kideriilt, hogy
a kalium-karbonat esetén ez az érték eléri a 61,9%-ot. Fontos azonban megemliteni, hogy a cézium-
karbonattal tortén6 reakciokban, a kiindulasi koriilmények mellett jelentds mennyiségii melléktermék
képzddott, azonban 1 mg prekurzor jelenléte mellett mar 53,2%-os hozamot kaptunk (2. tablazat, 13.
Sor).

Az ¢el6z6 eredmények alapjan a kalium-karbonat bizonyult alkalmasabb bazisnak. Ennek
mennyiségét 2-4-6 mg értékekre allitottuk (2. tablazat, 14-16. sor). Optimalisnak a 4 mg kalium-
karbonat mennyiség bizonyult, tekintve, hogy az ettdl eltérd értékeknél kisebb hozamok érhetdk el.
fgy a tovabbiakban 4 mg kalium-karbonatot adtunk a reakcioelegyhez.

A jelzés optimalizaldsanak utolso 1épésében a prekurzor mennyiségét noveltiik. Az ['!C]SZR72
termék hozama 0,1 mg prekurzorbdl kiindulva 61,9% volt, mig 1 mg mellett mar elértiik a 88,4%
értéket (2. tablazat, 17-18. sor).

A jelzési folyamat szempontjabol optimalisnak tekinthet6k az aldbbi reakciokoriilmények. A
reakcidé homérséklete 100°C, reakciokdzeg etanol, a reakcid ideje 5 perc. Bazisként 4 mg kalium-
karbonatot alkalmazhatunk, a prekurzor mennyiségét 1 mg-nak vehetjiik.

2. tablazat: A ['!C]SZR72 elballitasanak optlmahzacha

. Homerseklet m
°C tomege, (mg tomege, (mg

Etanol 5 K,CO,4

50 Etanol 5 K,CO4 4 0,1 2,7
n 100 Etanol 5 K,CO, 4 0,1 61,9
n 100 MeCN 5) K,CO, 4 0,1 32,9
n 100 DMF 5 K,CO,4 4 0,1 20,4
n 100 Etanol 5 K,COg4 4 0,1 61,9
100 Etanol 2 K,CO,4 4 0,1 49,2
n 100 Etanol 5 K,COg4 4 0,1 61,9
n 100 Etanol 8 K,CO,3 4 0,1 62,5
n 100 Etanol 5} NaOH 4 0,1 1,8
n 100 Etanol 5 K,CO, 4 0,1 61,9
n 100 Etanol 5 Cs,CO,4 4 0,1 1,8
m 100 Etanol 5 Cs,CO; 4 1 63,2
n 100 Etanol 5] K,COg4 2 0,1 32,2
“ 100 Etanol 5 K,CO,4 4 0,1 61,9
“ 100 Etanol 5 K,COg4 6 0,1 41,4
100 Etanol 5 K,CO, 4 0,1 61,9
n 100 Etanol 5 K,CO, 4 1 88,4
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3.3. A [VIC]SZR72 eléallitasa Kisallat vizsgalatok céljara

Az SZR72 jelzését az optimalizalt paraméterek mellett végeztiik a Scansys rendszeren. Ennek
megfelelden a reaktorba 1 mg prekurzort, 4 mg K>COs-ot és 400 ul etanolt mértiink ki. A [''C]JCH3l
gazt elnyelettiik a reakcidelegyben -5°C-on. A reakciot 5 perc alatt hajtottuk végre 100°C-on. Ezt
kovetden 1,7 ml foszfat puffert adtunk az elegyhez, majd a teljes térfogatot injektaltuk a HPLC-re.
Az eltcio soran a 6 percnél jelentkezd frakciot gytijtottiik, melynek 200 pl-jéhez 400 pl PBS-t adtunk.
A szintézisidé 30 perc volt. A termék aktivitasa elérte az 1 GBq értéket 70 MBg/ml koncentracid
mellett. A radiokémiai tisztasag 100% volt, ami 60 perc utan sem valtozott, ami a termék megfeleld
in vitro stabilitasarol tantskodik. A kapott molaris aktivitas elérte a 75 GBg/pmol-. Az etanol tartalom
nem haladta meg az 5 v/v%-ot. Az oldat kémbhatasa 7,1 volt. Kovetkezésképpen elmondhato, hogy a
kapott termék megfelel a preklinikai vizsgalatoknal alkalmazott jelzett vegyiiletek mindségi
elvarasainak.

3.4. A [''C]SZR72 preklinikai vizsgalata

A [''C]SZR72 preklinikai tesztelése BALB/c laboratoriumi egér és Fischer-344 patkanyon tortént.
Koriilbeliil 10 MBq aktivitasi nyomjelzé intravénas injektalasat kovetden 3x10 perces PET
leképezést végeztiink a preklinikai MiniPET-II kamera segitségével (Debreceni Egyetem, Képalkoto
Klinika, Nuklearis Medicina Tanszék, Preklinikai Laboratorium). A bomlaskorrigalt PET felvételek
(5. abra) elemzése soran egyik kisérleti allat esetében sem tapasztaltunk radiofarmakon-felvételt az
agyban, mely els6sorban a vér-agy gat fizioldgias barrier funkcidjanak, illetéleg a molekula
oldhatosagi karakterisztikajanak tudhato be.

A

5. abra: A [''C]SZR72 felvételének pozitron emisszids tomografiaval tortént vizsgalata
(A: egér, B: patkany ,+: agy)

4. Osszegzés

Munkénk soran sikeresen optimalizaltuk az SZR72 kinurénsav-analdég radioszintézisét és
analitikai vizsgalati modszerét. Az UPLC eljaras paraméterei: BEH 100 kolonna, 0,1% H3PO4 (4
eluens), acetonitril (B eluens), az A4 eluens 4 perc alatt 100%-r6l 76%-ra csokkent,
0,6 ml/perc aramlasi sebesség mellett, igy a kritikus komponenspar kozotti felbontas 3,2-nek adodott.
Az optimalizalt jelzési reakcid paraméterei: 100°C, etanol, 5 perc, 4 mg K>COs3 és 1 mg prekurzor.
Az elért hozam 88,4% volt. A radiokémiai tisztasag 100%-nak adodott. A molaris aktivitds 75
GBg/pmol volt. A preklinikai felvételeken azonban nem lathato agyi halmozodas, mely arra utal,
hogy a molekula nem jutott at a vér-agy gaton.
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FOSZFATIQNOK SZQRPCIOJANAK KINETIKAI ES TERMODINAMIKAI
VIZSGALATA RETI TALAJON HETEROGEN IZOTOPCSEREVEL

Voros Zoltan Janos, Konya Jozsef, M. Nagy Noémi

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

Absztrakt

Foszfationok réti talajon vald megkotodését vizsgaltuk heterogén izotdpcserével steady-state
kortilmények kozott. Célul tliztiik ki, hogy a két kotdhelyes modell segitségével 5 kiillonbozo
hémérsékleten meghatarozzuk az egyes kotohelyeken a megkotodott foszfatmennyiségeket az
oldatbeli egyenstilyi foszfatkoncentracio fiiggvényében, ezaltal szorpcios izotermakat vehessiink fel.
A kapott pontok mindkét kotdhely esetében jol illeszthetok voltak a Langmuir- izotermaval, a
szorpcids allandé homérsékletfiiggésébdl pedig a Van’t Hoff-egyenlet segitségével megbecsiiltiik a
standard szorpcios entalpiat és entropiat. A standard szorpcios entalpiara az egyik kotohely esetében
kis pozitiv szam, a masiknal hibahataron beliil 0 adédott, mig a standard szorpcids entropia értéke
mindkét kdtohelyre egyértelmiien pozitiv. Mindebbdl arra kdvetkeztethetiink, hogy a foszfationok
ioncsere vagy ligandumecsere ttjan kotédnek meg a réti talajon.

Abstract

The sorption of phosphate ions on meadow soil was examined by heterogeneous isotopic exchange
in steady-sate. Our aim was to determine the amounts of sorbed phosphate ions at the different
bonding sites as a function of the equillibrium phosphate concentration in the soil solution using the
biexponential kinetic equation. Data points at both types of bonding sites could be fitted well by the
Langmuir isotherm, and from the temperature dependence of the sorption constants the standard
enthalpy and entropy of sorption were estimated by using the Van’t Hoff equation. The values of the
standard enthalpy of sopriton were slightly positive at one bonding site and zero within error at the
other one. As for the standard entropy of sorption, it was positive at both types of bonding sites.
According to this, it can be concluded that the mechanism of phosphate sorption on meadow soil is
ion or ligand exchange.

1. BEVEZETES

A foszfor a novények szamara nélkiilozhetetlen tapanyag, amelyet gyokereiken keresztiil a
talajoldatbol vesznek fel foszfationok formajaban. A talajoldatbeli foszfationok a talajszemcséken
megkdtédve erdsen vagy gyengén kotott formaba keriilhetnek [!, ]. Az erésen kotott foszfat a
novények szamara nem, vagy csak nehezen elérhetd, és kozvetleniil deszorpciod révén nem képes
visszajutni a talajoldatba. A gyengén kotott foszfat ezzel szemben képes deszorbealodni, ezaltal a
novények szamara kozvetett modon tovabbra is elérhetd. A foszfationok szorpcidjanak szokasos
foszfatoldattal kevertetik, majd a szorpcids egyensuly bedlltait kovetden a megkotdédott foszfat
mennyisége az oldatbeli kiindulasi és egyensulyi foszfatmennyiségek kiilonbségeként adodik [1]. A
probléma ezzel az, hogy ez a kiilonbség tartalmazza az irreverzibilisen kotott foszfatot is, igy a
modszer nem alkalmas egyensulyi szorpcids izoterma felvételére. Erre nyujt megoldast a heterogén
izotopcsere: utdbbi folyamatban ugyanis csak a reveribilisen, azaz gyengén kotott foszfationok
vesznek részt.

A heterogén izotopcsere kisérletek 1ényege, hogy a talajmintat foszfatoldattal kevertetik, majd
miutan beallt a szorpcios egyensuly, a talajoldathoz radioaktiv foszforizotoppal (P-32 vagy P-33)




jelzett foszfationokat juttatnak, amelyek ezutan elkezdenek cserélddni a talajon reverzibilisen kotott
foszfationokkal, ennek kdvetkeztében a talajoldat radioaktivitasa csokken [ii, ']. Mivel a rendszer
zart, a radioaktiv izotop, igy a radioaktivitas 0sszmennyisége is idoben allando (a kisérlet ideje az
izotop felezési idejéhez képest elhanyagolhatd). Az izotopcsere révén a talajon megkotott
radioaktivitds €s az Osszes radioaktivitds hanyadosa a talaj relativ radioaktivitasa. A relativ
radioaktivitast az id6 fliggvényében abrazolvan a kapott pontokat empirikus vagy elméleti kinetikai
egyenletekkel illesztve a gyengén kotott foszfat mennyisége meghatarozhato [ii, iv].

Koénya és mtsai 2015-ben felallitottak egy elméleti modellt a heterogén izotdpcsere
kinetikdjara, amelynek eredményeképpen a relativ radioaktivitds idofiiggése egy exponencialis
egyenlettel irhatd le (egy kotdhelyes modell) [V]. Ennek az illesztési paramétereibdl kiszamithato
mind a gyengén kotott foszfat mennyisége, mind pedig a steady-state szorpcids-deszorpcids sebesség.
Ugyanakkor humuszban gazdag talajok esetén az egy kdtohelyes modelltdl szisztematikus eltérés volt
tapasztalhato, ezért Vords €s mtsai felallitottak egy ujabb modellt, amely kétféle gyengén kotott
foszfatot feltételez két kiillonbozo steady-state sebességgel (két kotohelyes modell) — ekkor egy
biexponencialis egyenlethez jutottak [*']. A kapott egyenlet humuszban gazdag talajok, igy a
rendzina, illetve csernozjom, lapos réti és réti talajok esetében is jol leirja a heterogén izotopcsere
kinetikajat, és segitségével meghatarozhatok az egyes kotohelyeken a megkotott foszfatmennyiségek,
illetve a steady-state sebességek [vi, ¥'].

Jelen munkank soran a heterogén izotopcsere kinetikajanak homérsékletfiiggését vizsgaljuk
réti talajon a két kotOhelyes modell segitségével. Meghatarozzuk az egyensulyi foszfatmennyiségeket
az egyes kotohelyeken az oldatbeli foszfatkoncentraci6 fiiggvényében 5 kiilonb6z6 hémérsékleten,
¢s izotermakat vesziink fel. A szorpcids allandé homérsékletfiiggésébol a Van’t Hoff egyenlet
segitségével megkiséreljiik kiszamitani a standard szorpcids entalpiat és entropiat, amelybdl a
szorpcidé mechanizmusara szeretnénk kovetkeztetéseket levonni.

2. KISERLETIRESZ

A kisérletet réti talajon végeztiik (mintavétel: Gorbehaza, 2018; részletes adatok: [vii]). A
talajmintdkat el6szor kiilonbozé mennyiségli kalium-dihidrogén-foszfattal 1 hétig érleltiik
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s

kapjunk. Ennek soran 10 g réti talajhoz egyenletesen eloszlatva 2 cm® megfelelé koncentracidju
KH>PO4 oldatot csepegtettiink ugy, hogy a hozzaadott foszfor mennyisége végiil 0, 50, 100, 200, 350,
illetve 500 ugP/g talaj legyen (0 ugP/g esetében 2 cm® desztillalt vizet csepegtettiink), majd 1 hétig
allni hagytuk (kdzben a vizet idonként potoltuk, hogy a talaj-viz arany allandé maradjon).

Az eléz8ekben leirt médon érlelt talajmintabol 4,5 g-ot 310 cm?® desztillalt vizzel 2 6rdig
elokevertettiink és 0, 10, 20, 30, illetve 40 °C-on termosztaltunk abbdl a célbol, hogy a szorpciora és
deszorpciora nézve bealljon a steady-state, illetve a megfelelé homérséklet. Ezt kovetden fotometria
céljara kivettiink 10 cm® mintat a talajoldatbél, és 0,45 um porusatmérdjii koronsziirén atszirtiik,
ilyen modon elvélaszta a talajoldatot a talajszemcséktdl. Ezutdn a maradék 300 cm? reakcidelegyhez
100 uL hordozémentes H3**PO4 nyomjelz6t adtunk, majd (folyamatos termosztélds mellett) 0,5, 1, 2,
4,7, 10, 15, 22, 30, 40, 55, 75, 100, 125, 150, illetve 180 perc mulva 1,5-1,5 mL mintat vettiink a
reakcioelegybdl. A mintavételekkor az oldatokat szintén atsziirtiik 0,45 pm-es membransziirén
(ezaltal megszakitva a heterogén izotopcsere folyamatat), majd a kapott tiszta oldatokbol 1-1 cm?-
hez 4-4 cm? szcintillicios koktélt adtunk, és TriCarb 4810 TR Liquid Scintillation Analyser
késziilékkel (azaz folyadékszcintillacios modszerrel) megmértiik az intenzitasokat. Az 0Osszes
radioaktivitas meghatarozasa céljabol 300 cm? desztillalt vizet is elékevertettiink, majd ehhez is 100
uL nyomjelzét adtunk, és 1 6ra miilva ebbdl is vettiink 1 cm® mintat, és 4 cm® szcintillacids koktélt
adtunk hozz4, ez volt a nullminta. A hattérmintat ugy kaptuk, hogy 1 cm?® desztillalt vizhez adtunk 4
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cm? szcintillacios koktélt. A hattér és a nullminta intenzitasat a mintaknal leirtak szerint mértiik meg.

A fotometrias mérés soran a talajoldatbeli foszfatkoncentraciokat ammonium-molibdatos modszerrel
hataroztuk meg Cary 3 UV-VIS spektrofotométer segitségével, A = 660 nm-en.

3. KIERTEKELES ES EREDMENYEK

A mért intenzitasokbol meghataroztuk az egyes mintak esetében a talaj relativ radioaktivitasat,
majd abrazoltuk az id6 fiiggvényében. A kapott pontokat a két kotdhelyes modellbdl kapott
biexponencialis egyenlettel [vi] illesztettiik:

AE BD

A-E+B-D+BE A-E+B-D+BE

_ _ _ 2_4.(AE+BD+B. _ 24 (AE+BD+B.
1K, - (A+ [(A+B)—(D+E)]—/(A+B+D+E)2—4-(A-E+B-D+B E)) - exp (A+B+D+E)+y/(A+B+D+E)2—4-(AE+B-D+BE)

2 2

t+

- 2_4.(A- . . - - 2_4.(A- . .
+K, - (D+[(A+B) (D+E)]+y/(A+B+D+E)2—4-(AE+B-D+B E))-exp (A+B+D+E)—/(A+B+D+E)2—4-(AE+B-D+B E)_t(l)

2 2
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B-D [(A+B)—(D+E)]+\/(A+B+D+E)2—4-(A-E+B-D+B-E) A-E-D
K1 — A'E+B-D+B-E 2 A-E+B-D+BE and

2
_ 2_4(A- R R
A-D+<[(A+B) (D+E)]+J(A+B+D+E) 4-(A-E+B-D+B E))

2

AE —[(A+B)—-(D+E)]|-/(A+B+D+E)2—4-(A-E+B-D+BE) A-B-D
K, = AE+BD+BE 2 AE+BD+BE

[(A+B)—(D+E)]+\/(A+B+D+E)2—4-(A-E+B-D+B-E))2

A-D+( 2

ahol x a talaj relativ radioaktivitasa (dimenzidomentes), ¢ az id6 (percben), A, B, D és E pedig illesztési
paraméterek. A fotometrias mérés alapjan meghataroztuk a talajoldatbeli foszfatkoncentraciokat,
abbol pedig az oldatbeli foszfortomegeket (m;) pg-ban. Ebbdl az egyes kotohelyeken megkotott
foszformennyiségeket, illetve a steady-state sebességeket a kovetkezoképpen szamithatjuk ki:
C1=A-m1,m2a=%-m1,C2=D-m1,m2b=%-m1 (2)
ahol C; ¢és C, a steady-state sebességek, m,, €és m,p, pedig a megkotott foszformennyiségek a 2a és
2b kotdhelyeken. (A talajon megkotott foszformennyiségeket a korabbi munkainkban
bevett jelolésnek megfeleléen ma-vel jeloljiik, ezt osztja tovabb a két kotOhelyes modell a és b
tipusra). A 40 °C-os kisérletsorozat heterogén izotopcsere gorbéit az 1. abran lathatjuk, a masik 4
homérsékleten az illesztés ugyanilyen modon tortént. Az illesztési paramétereket és azok standard
hibajat, valamint az oldatbeli foszfatkoncentraciokat az 1. tablazatban talaljuk.
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1. 4bra: Réti talaj heterogén izotépcseréjének biexponencialis kinetikai gorbéi 0 °C-on (4,5 g réti talaj / 300 cm?
reakcioelegy)
Minta A o(A) B o(B) D o(D) E o(E) | cp (mol/dm?)

0 pgP/g 0,0140 | 0,0017 | 0,0114 | 0,0023 | 1,0170 | 0,1937 | 2,2651 | 0,4924 1,89E-06

50 pgP/g 0,0098 | 0,0010 | 0,0132 | 0,0019 | 0,7038 | 0,0832 | 1,9479 | 0,2684 2,79E-06

0°C 200 ugP/g | 0,0058 | 0,0014 | 0,0154 | 0,0047 | 0,2830 | 0,0725 | 1,4391 | 0,4429 1,57E-05
500 ugP/g | 0,0040 | 0,0006 | 0,0190 | 0,0034 | 0,4294 | 0,1474 | 3,6348 | 1,4232 7,35E-05

350 ugP/g | 0,0084 | 0,0018 | 0,0319 | 0,0063 | 0,2012 | 0,0862 | 1,5395 | 0,7761 4,12E-05

50 pgP/g 0,3439 | 0,1003 | 2,2432 | 0,7549 | 0,0122 | 0,0011 | 0,0177 | 0,0020 4,77E-06

10 °C 100 pugP/g | 0,2375 | 0,1271 | 2,4288 | 1,4920 | 0,0078 | 0,0013 | 0,0223 | 0,0043 9,51E-06
200 ugP/g | 0,0686 | 0,0132 | 0,8944 | 0,2254 | 0,0099 | 0,0007 | 0,0232 | 0,0016 2,68E-05

500 pgP/g | 0,0634 | 0,0152 | 0,7099 | 0,2310 | 0,0069 | 0,0011 | 0,0287 | 0,0041 7,86E-05

0 pgP/g 0,0183 | 0,0031 | 0,0118 | 0,0032 | 0,7497 | 0,1760 | 1,5976 | 0,4528 9,41E-07

50 pgP/g 0,0167 | 0,0029 | 0,0214 | 0,0044 | 0,8522 | 0,3022 | 2,6881 | 1,0847 3,88E-06

20°C | 100 pgP/g | 0,0116 | 0,0024 | 0,0195 | 0,0048 | 0,7243 | 0,1782 | 2,1061 | 0,6072 8,98E-06
200 pugP/g | 0,0123 | 0,0030 | 0,0292 | 0,0073 | 0,9016 | 0,3675 | 3,1678 | 1,4464 2,58E-05

500 pgP/g | 0,0019 | 0,0024 | 0,0182 | 0,0317 | 0,2457 | 0,0866 | 1,3003 | 0,5694 8,66E-05

0 pgP/g 0,0215 | 0,0022 | 0,0111 | 0,0019 | 0,8897 | 0,1059 | 1,4772 | 0,2162 1,02E-06

30°C 50 pgP/g 0,0172 | 0,0025 | 0,0200 | 0,0034 | 0,8818 | 0,1181 | 1,7327 | 0,2834 6,60E-06
100 pgP/g | 0,0132 | 0,0020 | 0,0226 | 0,0038 | 0,8658 | 0,1691 | 2,4264 | 0,5476 1,36E-05

200 pugP/g | 0,0135 | 0,0018 | 0,0368 | 0,0050 | 1,4853 | 1,9240 | 6,8637 | 9,1175 2,82E-05

0 pgP/g 0,0327 | 0,0051 | 0,0188 | 0,0037 | 0,8537 | 0,1704 | 1,5339 | 0,3879 2,32E-06

50 pgP/g 0,0180 | 0,0017 | 0,0220 | 0,0024 | 0,7104 | 0,0803 | 1,8096 | 0,2488 8,43E-06

40 °C | 100 pgP/g | 0,0109 | 0,0018 | 0,0171 | 0,0037 | 0,8982 | 0,2187 | 2,5596 | 0,7055 1,69E-05
200 pugP/g | 0,0080 | 0,0020 | 0,0243 | 0,0065 | 0,5093 | 0,1072 | 1,8615 | 0,4708 3,49E-05

350 ugP/g | 0,0058 | 0,0012 | 0,0267 | 0,0061 | 1,2112 | 1,0278 | 5,9178 | 5,2017 7,38E-05

1. tablazat: Réti talaj heterogén izotopcsere: a biexponencialis kinetikai egyenlet illesztési paraméterei és a
fotometriabol kapott oldatbeli egyensulyi foszfatkoncentraciok (4,5 g réti talaj / 300 cm? reakciéelegy)

A (2) egyenlet segitségével kiszamitottuk mindegyik reakcioelegy esetében a 2a, illetve 2b
kotohelyeken megkotott foszformennyiségeket (m2a és map pg-ban), majd az azonos homérséklethez
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tartozd mo. és maa értékeket abrazoltuk az oldatbeli foszfatkoncentracid (cp mol/dm>-ben)
fiiggvényében. A kapott pontokat ezutan a Langmuir-izotermaval (3) illesztettiik, ahol m> a 2a vagy
2b kotohelyen megkotott foszfor tomege (ug), K a szorpcids dllandd (dm3/mol), M pedig a
maximalisan megkotheto foszformennyiség az adott kdtdhelyen (pg). A Langmuir illesztéseket a 2.

abran lathatjuk, az illesztési paramétereket pedig a 2. tablazatban.
_ K-M-cp (3)
m; = 1+K-cp

P ’ - 12:
Langmuir illesztések 0 °C 5 Langmuir illesztések 10 °C . o

2a

m, (hg)

404 2b

X X 2,0x10° 4,0x10° 6.0x10° 8,0x10°
¢, (molidm?) c, (mol/dm’)

Langmuir illesztések 20 °C . M Langmuir illesztések 30 °C o maa|
2a 60d

2b

m, (ng)
m, (ng)

0.0 2,0x10° 4,0x10° 6,0x10° 8,0x10* 1,0x10* 0.00 650x10°  130x10°  1,95¢10°  260x10°  3.25x10°
¢, (mol/dm’) ¢, (mol/dm’)

Langmuir illesztések 40 °C o m2b

2b

0
0,00 160x10°  320x10°  480x10°  640x10°  8,00x10°

¢, (mol/dm’)

2. abra: Langmuir izoterma illesztése az m2 vs. cr adatpontokra réti talajon a 2a és 2b kiétohelyeken 0, 10, 20, 30
és 40 °C-on

K (dm*/mol) | oK (dm?/mol) M (ug) oM (ug) R?
0°C 2a 20790,2 7533,1 153,98 27,54 0,9796
2b 39525,4 10011,1 53,25 6,41 0,9910
10 °C 2a 34171,0 14980,6 26,36 6,92 0,9801
2b 18391,6 6016,2 199,66 33,52 0,9813
20 °C 2a 41457,4 11366,8 129,35 20,13 0,9897
2b 10785,7 497.5 210,09 5,66 0,9998
30 °C 2a 117919,2 22663,1 82,15 5,77 0,9925
2b 101128,9 9397,6 51,40 1,86 0,9984
40 °C 2a 149852,1 446787 86,29 8,04 0,9756
2b 15206,3 1475,8 175,87 9,81 0,9983

2. tablazat: Langmuir-izoterma illesztési paraméterei és azok hibaja a foszfationok réti talajon valo szorpciéjara
a 2a és 2b kotohelyen 0, 10, 20, 30 és 40 °C-on

A szorpcid termodinamikai paramétereinek vizsgalata céljabol mindkét kdtohelynél InK-t dbrazoltuk

1/T figgvényében, majd a kapott pontokat illesztettiik a Van’t Hoff egyenlet linearizalt formajaval

(4), ahol K a szorpcid egyensulyi allanddja (szamértékileg megegyezik a Langmuir izotermabol
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kapott szorpcids allanddval, de dimenzidmentes), R az egyetemes gazallando (8,314 J/(mol-K)), T a
termodinamikai hdmérséklet (K), AH® a standard szorpciés entalpia (J/mol), AS® pedig a standard
szorpcids entropia (J/(mol-K)).

0 0
]nKz_Ai.l+Ai (4)
R T R
Van't Hoff illesztés a 2a kot6helyen Van't Hoff illesztés a 2b kétGhelyen
3 3
E £ *
y =4 423,9090x + 26,0480 y =H96,0796x + 9,4984
S R°=0,9424 S 2
g Z R*=0,0016
X ¥
£ £
1/T(1/K) 1/T (1/K)

3. abra: Van’t Hoff egyenlet illesztése az InK vs. 1/T adatpontokra a 2a és 2b kotohelyeken
A 3. abran lathato illesztett egyenesek meredekségeibdl és tengelymetszeteibdl a (4) egyenlet
segitségével kiszamitottuk a standard szorpcids entalpiat és entropiat mindkét kotohelyre, és a
kovetkezo értékeket kaptuk:

2a 2b
AHP (kJ/mol) 36,78 -1,63
AS° (J/mol/K) 216,6 79,0

4. KOVETKEZTETESEK

Az eddigiek alapjan egyértelmiien latszik, hogy a heterogén izotopcsere kinetikajara Voros és
mtsai altal felallitott két kotdhelyes modell alkalmas az egyenstlyi megkdtott foszfatmennyiségek
meghatarozasara kiilon-kiilon az egyes kotdhelyeken. A megkotott foszfatmennyiségeket az oldatbeli
foszfatkoncentracio fiiggvényében abrazolva szorpcids izotermak vehetdk fel, a szorpcios allando
hémérsékletfiiggésébdl pedig a standard szorpcids entalpia (AH) és entropia (AS?) a két kotdhelyre
kiilon-kiilon kiszamithato. AH? értéke a 2a kotShely esetében kis pozitiv szam, a 2b kotéhelynél pedig
hibahataron beliil gyakorlatilag 0. AS? értéke ugyanakkor mindkét kotShely esetén hatdrozottan
pozitiv. Mindez azt bizonyitja, hogy a szorpcié mechanizmusa nem lehet sem egyszeri feliileti
adszorpcio, sem csapadékképzoédés: utobbiaknal ugyanis az entropidnak csokkennie kellene, hiszen
mind a megko6tddés, mind az ionok lecsapodasa a rendezettség ndovekedésével jar. A foszfationok réti
talajon val6 szorpcidjanak valdsziniisitheté mechanizmusa tehat valamilyen cserereakcio: ez jelenthet
ioncserét, vagy pedig azt, hogy a megkotédd foszfationok vizmolekulakat 16knek le a feliileti
kotéhelyrdl. Utobbi feltételezést erdsiti, hogy a 2a kotdhelyen AH® értéke a hidrogénkdtések
felszakitasi energidjanak nagysagrendjébe esik [*11].
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PIKLEN ALAPVAZAS KELATORMOLEKULAK JELOLESE
RADIOTERBIUM IZOTOPOKKAL, A PH ES HOMERSEKLET
HATASANAK VIZSGALATA

Fodor Matyas*!, Brezovesik Karoly?, Varadi Balazs', Tircsé Gyula', Sziics Zoltan?

!Debreceni Egyetem, Kémia Doktori Iskola, 4032 Debrecen, Egyetem Sugdriit 1.
2Atommagkutaté Intézet, 4026 Debrecen Bem tér 18/c

Absztrakt

A kisérletek soran radioterbiumot allitottunk eld és tisztitottunk meg a besugarzott Gd20Os-t61. A
lantanidak elvalasztasanal hasznalt eluensek szerkezeti elemzésével j eluens anyagot valasztottam,
¢s kisérleteket végzek az elvalasztasi hatékonysdg meghatdrozasara. A kisérletek a palyazat
bekiildésének idején még folyamatban vannak. Varakozasaim szerint a jelenlegi modszernél
olcsobban és hatékonyabban tudom majd a Tb** és Gd** ionokat elvélasztani az 0j modszer
segitségével.

A koradbban bemutatott modon kiilonb6z6 kelator vegyiileteket jeleztink Tb izotopokkal, és
vizsgaltunk a jelzési hatasfok valtozasat a kelator koncentracio, valamint pH és a homérséklet
fiiggvényében. A radiokémiai hozamot jelentésen noveltiik a pufferoldat optimalizalasaval, illetve
alternativ modszert dolgoztam ki rendkiviil kis mintaoldatok pH mérésére, amely finomabb pH
kontrollt tett lehetdvé. A korabbi eredményekkel Osszevetve a valtoztatasok jelentOs javulast
eredményeztek a radiokémiai hozamban, és lehetové tették kisebb kelator koncentraciok
alkalmazasat.

Abstract

During the experiments, terbium radioisotopes were produced, separated and purified from the
irradiated material. By analysing the chemical properties of the eluents used for lantanide separation,
a new method is proposed for the separation of Gd** and Tb>" ions. The separation experiments to
determine the efficacy of the method are being carried out at the time of publication. If the
experiments are successful, they will provide a cheaper and more efficient method to separate the
aforementioned ions after target irradiation.

Various chelator molecules were labelled with radioterbium isotopes and the radiochemical yield was
studied in the function of chelator concentration, temperature and pH, as described in the previous
presentation. Raadiochemical yield was significantly improved by optimizing the buffer solution as
well as developing a new method to measure the pH of very small volume samples. This allowed for
more precise pH control. Comparing the results with those acquired with the previous method, this
led to considerable increase in radiochemical yield, and allowed the use of lower chelator
concentrations in radiolabelling.
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1. BEVEZETES

A jelen bemutatott munkam az el6z6, 2023-as évben bemutatott kutatasi eredményeimre épiil'. A
radioterbium izotopokat ciklotronnal allitottam eld, természetes izotopeloszlasu Gd,Os3 portabletta
besugérzasaval®. A tablettakészités modszerét optimalizaltam, hogy alkalmas legyen 6ntarto tabletta
eléallitasara kis mennyiségii (50mg ¢és kevesebb) Gd2Os porbdol. Megfeleld matrixanyagot
vélasztottam a tabletta mechanikai tulajdonsagainak javitasara. Uj eljarast terveztem a Tb* és Gd**
koltséghatékonyabb elvalasztasara, amely jelenleg még kisérleti stadiumban van. Uj eljarast
alkalmaztam kis térfogatu radioaktiv oldat (<10puL) pH-janak mérésére. A jelzési reakcié sebességét
¢s hatasfokat a pH és hdmérséklet fliggvényében optimalizaltuk, amit HPLC moddszerrel kdvettiink
nyomon.

2. KISERLETI LEiRAS

A munkat a kiilénb6z6 radioterbium izotopok eldallitasaval kezdtiik, amelyet a korabban leirt moédon
végeztiink?. A radionuklidokat ionkromatografidss modszerrel valasztottuk el a targetanyagtol.
Allofazisként AG 50w-X8 gyantatoltetet, eluensként pedig 2-hidroxi-2-metilpropansav vizes oldatat
hasznaltuk. Folynak kisérletek 2-hidroxi-2-fenilecetsav alapti elvalasztasokra is, azonban a
konferenciara vald jelentkezés hataridejéig ezen kisérletek még nem fejezddtek be.

A szakirodalom tejsav- illetve 2-hidroxi-2-metilpropansav(a-HIBA) vizes oldatat emliti, mint
lantaniddk kromatografias elvalasztasanal alkalmazott eluenst. A vegyiiletek alapvaza mindkét
esetben a glikolsav, amely alfa szénatomjan a hidrogéneket metilcsoportokra cserélve kapjuk meg a
masik két vegyiiletet (1d. 1. dbra). Az elvalasztas alapja, hogy az eltéré méretti lantanida ionok a
hidroxi- és karboxilcsoporthoz vald koordindcigjat az alfa szénatom funkcids csoportjainak sztérikus
gitlasa a fémionok méretének fiiggvényében kissé csokkenti **. Ez kissé eltérd stabilitast ad a
keletkezd komplexeknek, és kromatografias szempontbol kihasznalhat6 a lantanidak elvalasztasara.
A sztérikus gatlas novelésével azt varhatjuk, hogy ez a szelektivitas nd, igy logikus lépés az
elvalasztasi modszer javitdsara az eluens alfa szénatomjan valamilyen megfeleld funkcids
modositas®. A kisérleteim alapdtlete hogy a glikolsav egyik hidrogénjét fenilcsoportra cserélem és
vizsgalom az elvalasztas hatékonysagat a 2-hidroxi-2-metilpropansavas modszerhez képest.

HO o] HO o)

OH ’ OH
HO o} HO 0
HOH d_<OH

1. abra. a-hidroxi-karbonsavak: glikolsav, 2-hidroxipropansav, 2-hidroxi-2-metilpropansav és 2-
hidroxi-2-fenilecetsav
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A 2-hidroxi-2-fenilecetsav eluensként valo alkalmazasa mellett a 2-hidroxi-2-metilpropansavnal
nagyobb hidrofobicitasanak hala alkalmas lehet C-18-as kolonnatoltet feliileti modositasara, amelyet
kovetden egy alternativ, HPLC-re ¢épiilé elvalasztdsi modszert kaphatunk. A 2-hidroxi-2-
fenilecetsavat korabban uran és torium elvalasztasara mar hasznaltak ilyen moddszerrel, de

tudomasom szerint eluensként illetve Tb3*-Gd*" elvalasztdsra még nem volt kisérlet.*

A radioizotopos jeldlés elott modszert fejlesztettem ki rendkiviik kis folyadéktérfogatok (3-5uL) pH
mérésére, hogy a jelolendd oldatok pH-jat is tudjam mérni. Ez azért fontos, mert a korabbi mérések
eredményei azt mutattak, hogy a pH valtozasa jelent6s javulast (vagy romlast) okoz a radiokémiai
hozamban. A pH a vizes oldatokban 1év6 egyensulyi folyamatokat befolyasolva meghatarozza az
anyagok fajlagos formdit, terbium esetében Tb>" ion vagy hidroxo-, oxo-hidroxo komplexek,
csapadék. Emellett a kelatorok protonaltsagi fokat is modositja, ami kihatassal van a fémionokkal
valo kolesonhatasukra.

A kis mintatérfogatok (150puL 6ssztérfogat) miatt pH mér6 elektrod nem hasznalhatd. Alternativaként
felmeriilt a pH papir hasznalata azonban nem szerettiink volna indikatovegyiileteket illetve
esetlegesen papirmorzsat juttatni az oldatba, kiilonsen HPLC injektalas el6tt. Felmeriilt a lehetoség
hogy apré (kb. Imm*3mm) méretli indikator papir darabot vagjunk le, és arra cseppentsiink a
mintabol kis térfogatot. Mivel az indikatoranyagok maguk is befolyasolhatjak a pH-t kismértékben
ezért a modszer mikodoképességét ismert pH-ju referenciaoldatok mérésével kezdtem. Ezen mérések
azt mutattak hogy mar 3-5pL mintatérfogat is jol mérhet6 ilyen méodon.

Jelenleg az 1. abran bemutatott kelatormolekulakat vizsgalom azonban a palyazat benyujtasanak
idejéig a kisérletek még folyamatban vannak. Az X0 és X2 kelator mérési eredményei mar
megvannak.

COOH COOH

&40,

X0 - PCTA -3,9-PC 2PA EA E
I J/XZ 3,9-PC2PA-EA

-dPEGS8

COOH

N\

COOH

HOOC N

COOH

HOOC

X3 - 3,6-PCA2PA X4 - 9-PCA2PA-NH2 XS5 -PC3PA

2. Abra. A vizsgalt kelator vegyiiletek
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Valamennyi kelatormolekulat Dr. Tircsé Gyulatol és Varadi Balazstol kaptuk (Debreceni Egyetem,
Fizikai Kémiai Tanszék). A molekuldk megtisztitva, vizes oldatként keriiltek hozzank, igy folytattuk
velilk a munkat. A korabbitol eltér6 modon a mérést a térzsoldatok pH-janak mérésével kezdtem. A
torzsoldatokbol késziilt higitott oldatok illetve a radiokémiai jelzéshez Osszeallitott mintak pH-jat
kevés mintatérfogat kivételével mértem. A tovabbiakban aktiv terbiummal végeztiink kisérleteket
1,0mM — 10puM kelator koncentracié tartomanyban, szobahdomérsékleten (25°C) és 50°C kovettiik a
reakciot. A reakcioelegyhez MES illetve HEPES puffert adtunk a megfeleld pH beallitasdhoz. Mivel
azt talaltuk hogy a korabban alkalmazott SmM pufferoldat koncentracié nem elegend6 minden
kelatormolekula esetében a megfeleld pufferhatas eléréséhez a kisérleteket SOmM pufferoldat
koncentracié mellett végeztiik.

3. AZ EREDMENYEK KIERTEKELESE

A 2. tablazat mutatja be a pH mérések eredményeit. A kelator torzsoldatok koncentracioja 2-5SmM
tartomanyban van, a pH értékiik pedig 2-3. Az eredeti feltételezés miszerint ImM-ra higitva a
allta meg a helyét, ugyanis a mért pH értékek 1mM kelator kencentracié esetében 2,9-4,3 kozotti
érték. A TbCl; oldatot is lemértem, de TbCls-ot rendkiviil kis mennyiségben (1-10pL) és
koncentracioban (pM) tartalmaznak a mintaoldatok, igy az nem valdszinii hogy befolyasolna a pH-t.
része pH-ja megfeleld, de az X2-es minta pH-ja eltér, 4,9. A pufferoldatokat 50mM-os
koncentracioban alkalmazva az oldatok megfelelé pH-n tarthatok: még 1mM-s kelator koncentracio

ey

az 0sszes minta pH-ja megfeleld.
3. Tablazat. A pH mérések eredményei

Electrode pHpapl pHpap2 pHpap3

MES 5mM, pH6 5.78 5.7 5.6 5.7 g 5.7
MES 50mM pH6 5.98 5.9 6.0 61 | 6.0
5mM buffer 50mM buffer
X0
1.0mM - 3.0 3.0 3.0 3.0 5.8 5.7 5.9 5.8
100uM - 5.6 5.6 5.6 5.6 5.9 5.9 5.9 5.9
X2
1.0mM - 2.8 3.0 3.0 2.9 5.3 5.6 5.5 5.5
100uM - 5.0 5.0 4.8 4.9 5.9 5.9 5.9 5.9
X3
1.0mM - 4.0 4.5 4.3 4.3 5.8 5.9 5.9 5.9
100uM - 5.6 5.9 5.9 5.8 5.9 5.9 5.9 5.9
X4
1.0mM - 3.0 3.0 3.0 3.0 5.9 5.9 5.8 5.9
100uM - 5.9 5.6 5.9 5.8 5.9 5.9 5.9 5.9
X5
1.0mM - 3.5 3.0 3.5 33 5.9 5.8 5.9 5.9
100uM - 5.6 5.9 5.6 5.7 5.9 5.9 5.9 5.9
ThCI3 36.1mM (no buffer) 5.6 5.6 5.3 55

Composition: 1uL TbCI3, appr. amount of chelator, fill with buff. to 150uL.
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A pH beadllitasa utan a jelolés hatékonysagat a korabban részletezett modon kovettilk HPLC-vel,
radiodetektorral. A jelen palyazat benyujtasanak idején még folyamatban vannak ezek a mérések. Az
X2-es vegyiilet eredményeit a 4. dbra mutatja. Emlékeztetdiil a 2023-ban bemutatott eredmények
szerint az X2 1,0mM koncentracidban 2h alatt 93,8% radiokémiai hozamot (RCY) ér el, 100uM
koncentracioban mar cask 3,16%-ot. Osszehasonlitds képpen a referenciaként vélasztott X0 mér 1uM
koncentracié tartomanyban is kozel 100% radiokémiai hozamot ér el, mar 10 perc alatt
szobahdémérsékleten, pH 6-on.

X2 (3,9-PC2PA-EA-PEGS) jelzése 19%:15°Tb-mal

100
: ; X2, 100uM, pH6, RT
E ‘t s Y ]

80 + —* 3 X2, 100uM, pHS, RT

_______________ e-X2, 10uM, pH6, RT
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RCY (%)
L4
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0 30 60 90 120
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4. Abra. Az X2-es kelator jelzése terbium radioizotopokkal
4. KONLUZIO

A korabbi nem kielégité radiokémiai hozamok okat sikeriilt azonositanom. A mintaoldatok pH-ja a
hozzaadott pufferoldat ellenére a kivant érték alda csokkent, mert a kelatorok a vartnal jobban
megsavanyitottak a mintakat. A probléma orvoslasaként sikeriilt megoldast talalnom rendkiviil kis
térfogatu radioaktiv mintak pH mérésére reprodukalhatdo modon, Ggy hogy azok a mérést kdvetéen
HPLC injektalasra alkalmasak maradjanak. Tovabbi kisérleteket szeretnék folytatni pontosabb pH
mérési eljaras kidolgozasara, amely sordn a mérés érzékenységét javitanam spektrofotométerrel.
Terveim szerint kis mennyiségli allandé koncentracioju indikator oldatot haszndlnék, amelyet
spektrofotométerrel leolvasva kikeriilném az indikatorpapir szinvaltozasanak szabad szemmel valo
leolvasasabol adodo hibat.

fémion kotd képességét, az X2 esetében akar tobb mint 90%-kal. A tovabbi mintdk mérése még
folyamatban van, de az X2 minta mérési eredményei alapjan hasonld javulast varok a korabbi
adatokhoz képest.

A radiofémionos jeldléseken kiviil optimalizdlom a Tb** és Gd** fémionok elvalasztasi modszerét
egy olcsobb, remélhetdleg szelektivebb eluens, a 2-hidroxi-2-fenilecetsav alkalmazasaval. Az erre
vonatkozo6 kisérletek még szintén folyamatban vannak.

5.  ROVIDITESEK
HPLC - high pressure liquid chromatography - nagynyomasu folyadékkromatografia
(X0) PCTA - 3,6,9,15-Tetraazabicyclo[9.3.1]pentadeca-1(15),11,13-triene-3,6,9-triacetic acid
(X1) 3,9-PC2PA-EA - 6,6'-((6-(2-aminoethyl)-3,6,9-triaza-1(2,6)-pyridinacyclodecaphane-3,9-
diyl)bis- (methylene))dipicolinic acid
(X2) 3,9-PC2PA-EA-m-dPEG®s - 6,6'-((6-(26-0x0-2,5,8,11,14,17,20,23-0octaoxa-27-azanonacosan-
29-y1)-3,6,9-triaza-1(2,6)-pyridinacyclodecaphane-3,9-diyl)bis(methylene))dipicolinic acid
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(X3) 3,6-PC1A2PA — 6,6’-((9-(carboxymethyl)-3,6,9-triaza-1,(2,6)-pyridinacyclodecaphane-3,6-
diyl)bis(methylene))dipicolinic acid

(X4) 9-PC2A1PA-NH2 — 2,2’-(9-((4-amino-6-carboxypyridin-2-yl)methyl)-3,6,9-triaza-1(2,6)-
pyridinacyclodecaphane-3,6-diyl)diacetic acid

(X5) PC3PA - 6,6°,67°-(3,6,9-triaza-1(2,6)-pyridinacyclodecaphane-3,6,9-triyltris(methylene)
tripicolinic acid

TFA - trifluoeacetic acid, trifluorecetsav, HPLC méréseknél a csucsalak javitasara hasznaljuk
MES - morfolino-etanszulfonsav, Good's puffer pH 5.8-6.5
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ZART SUGARFORRASOK ES NYITOTT RADIOAKTIV KESZITMENYEK

OAH ELLENORZESE 2.
KORHAZAK NUKLEARIS MEDICINA OSZTALYAINAK ELLENORZESE,
TAPASZTALATOK

Machula Gabor, Déri Zsolt, Hum Gabor

Orszagos Atomenergia Hivatal

Az elbadas célja, hogy a zart sugarforrasokat és nyitott radioaktiv készitményeket alkalmazo
Ugyfelek részére bemutassa az Orszagos Atomenergia Hivatal (tovabbiakban OAH) ellenérzéseket -
jelen esetben a Nuklearis Medicina Osztalyok ellenérzését -, kiemelve azok sarokpontjait.

Az eléadas a korhazak Nuklearis Medicina Osztalyainak ellendrzése soran tapasztaltakra fokuszal,
bemutatva az ellendrzések folyamatat, az Ugyfél kotelezettségeit, az ellendrzésre torténd felkésziilést,
mind az Ugyfél, mind az OAH oldalarél. Ravilagitunk a helyszinen, az adminisztrativ teriileten
tapasztalt 4ltalanos és a kiilonleges problémakra. Attekintjiik az integralt sugarvédelmi ellenérzések
lefolytatasat, els6sorban sugarvédelmi oldalrol, érintve a fizikai védelmet, illetve radioaktiv anyagok
nyilvantartasanak ellendrzését. Bemutatjuk az alkalmazott méromiiszereket és az ellendrzé mérések
folyamatat.

A tapasztalatokat dsszegezve reméljiik, hogy az egyiittmiikodés az Ugyfél és az OAH kozott a
jovoében, még inkabb, a jogszabalyi eldirasoknak megfeleld és probléma mentes lesz.

AUTHORITY CONTROL OF CLOSED RADIOACTIVE SOURCES AND
OPEN RADIOACTIVE PRODUCTS 2.
INSPECTION OF NUCLEAR MEDICINE DEPARTMENTS IN HOSPITALS,
EXPERIENCES

Gabor Machula, Zsolt Déri, Gabor Hum

Hungarian Atomic Energy Authority

The aim of the presentation is to provide an overview of the inspection processes driven by the
National Atomic Energy Agency (hereafter Authority) of the Departments of Nuclear Medicine,
focusing on application of closed radioactive sources and open radioactive preparations, by
highlighting their crucial points.

The presentation covers the experiences during the inspections of the Nuclear Medicine
Departments and of the hospitals, presenting the inspection process, the Customer's obligations, the
preparation for the inspection, from both the Customer's and the Authority side. It highlights the
general and special administrative problems encountered on site. and describes the integrated
radiation protection inspections, focusing on the radiation protection side, affecting physical
protection and the inspection of the records of radioactive materials. We present the applied
measuring instruments and the process of control measurements.

Finally, it presents the solutions that enable successful cooperation between the costumers and the
authority staff.




SUGARVESZELYES MUNKAHELYEK
ENGEDELYEZTETESE — ENGEDELYEZESE
(AVAGY, A ,HATOSAG” UTVESZTOI)

Kovacsné Bogdan Csilla, Kovacsné Huszar Noémi, Déri Zsolt

Orszagos Atomenergia Hivatal

Az eldadas célja, hogy az engedélyesek szamara bemutassa a kiilonb6zd sugarveszélyes
munkahelyeinek engedélyezési folyamatait, kiemelve annak fontosabb pontjait az Orszagos
Atomenergia Hivatal (a tovabbiakban: OAH) engedélyezési eljarasaiban. Roviden kitér az iigyfelek
bejelentési és jelentési kotelezettségeire és utmutatast ad a tipusengedélyekkel €s a forgalomba
hozatali engedélyekkel kapcsolatban is.

Az eldadas roviden bemutatja az engedélyezés alapjait képezd jogi eldirdsokat, majd végig vezeti
a hallgatosagot az engedélyezési folyamatok fontosabb 1épésein. Roviden ismerteti az engedélyesek
kotelezettségeit, €s modszertani utmutatot ad az egyes engedélyezési eljarasokra vonatkozoan.

Felhivja a figyelmet a sugarvédelem fontosabb szempontjaira és ramutat az altalanosan
tapasztalhato problémakra, félreértésekre.

Végezetiil bemutatja azokat a megoldasokat, amelyek elérhetové teszik a sikeres egyiittmiikodést az
engedélyes és az OAH kozott.

OCUPATIONAL RADIATION PROTECTION
OBTAINING AND GRANTING AUTHORISATION
(ILE. THE "LABIRINTH OF AUTHORITY")

Csilla. Bogdan Kovacsné, Noémi Huszar Kovacsné, Zsolt Déri

Hungarian Atomic Energy Authority

The aim of the presentation is to provide the authorisation holders with an overview of the
authorisation processes of various radiation-hazardous activities, highlighting their key points. It
briefly covers the reporting obligations of authorisation holders and also provides guidance on type
approvals and marketing authorisations.

The presentation covers the legal requirements that form the basis of the authorisation and guides
the audience through the main steps of the authorisation process. It briefly describes the obligations
of the authorisation holders and provides methodological guidance on the different authorisation
procedures.

It highlights the main aspects of radiation protection and points out common problems and
misunderstandings. It describes the authorisation procedure and explains the responsibilities and
possibilities of the Hungarian radiation protection inspectors.

Finally, it presents the solutions that enable successful cooperation between the authorisation holder
and the authority staff.
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AMIKOR A TERMESZETES EREDETU SUGARTERHELES NORM-ALIS,
DE A SUGARTERHELES NEM FELTETLENUL!

Déri Zsolt, Hum Gabor, Kapitany Sandor
Orszagos Atomenergia Hivatal

A NORM-bol szarmazoé ionizald sugarzas karos hatasai elleni védekezés viszonylag uj keletii a
magyar jogalkotasban, ezért nincs tul sok tapasztalat a sugarvédelem ezen a teriiletén. Ez a téma
nagyon izgalmas €s még a sugarvédelmi szakembereket is megosztja.

Ezért gondoltuk, hogy ez az el6adés hianypotlo lesz ezen a teriileten.
A {6 probléma, amiért nehéz kezelni ezt a sugarvédelmi teriiletet, a kovetkezd:
Az i0onizal6 sugarzas hatasai fliggetlenek a forras eredetétdl (példaul természetes vagy mesterséges).

Ugyanakkor szamolnunk kell azzal is, hogy a természetes forrasbol szarmazoé atlagos éves dozisok
elérhetik vagy sokkal magasabbak is lehetnek, mint a mesterséges forrasok esetében. Ez igaz lehet a
lakossagi, de egyes ipari munkahelyekre is.

Nehéz tehat indokolni, hogy a szintet meghalad6 sugarddzisok mesterséges eredetbdl eredd sugarzasa
esetén megel6z0 intézkedéseket adjunk, de egyébként nem kell cselekedniink, mert a sugarzas eredete
természetes.

Ezenkiviil bizonyos esetekben a természetes eredetli dozisok annyira megemelkedhetnek, hogy
megel6z6 intézkedésekre van sziikség.

Ezért a sugarvédelmi eldirasoknak ki kell terjedniiik a mesterséges eredetli sugarforrasokra, de a
természetes eredetre is.

Ebben az eléadasban szeretnénk bemutatni a NORM-hoz kapcsolodd sugarvédelmi
jogszabalyrendszer jelenlegi allapotat és az OAH szerepét ebben.
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WHEN THE EXPOSURE TO NATURAL SOURCES OF RADIATION IS
NORM-AL, BUT EXPOSURE IN THE WORKPLACE SHOULDN’T BE!

Zsolt Déri, Gibor Hum, Sandor Kapitany
Hungarian Atomic Energy Authority

Defenses against the harmful effects of ionizing radiation origin from NORM is relatively new in
Hungarian legislation, therefore there are not too much experience in this field of radiation protection.
This theme is very exciting and divided even the radiation protection experts.

This is why we thought that this presentation will fill some gap in this field.

The main problem why hard handling this field of radiation protection is:

The effects of ionizing radiation are independent of origin of the source (e. g. these are natural or
artificial).

At the same we must take account of that the average annual doses of origin from natural sources
may reach or be much more higher than in case of artificial sources. This may be true in case of
public, but some industrial workplaces too.

So it is hard to justify that in case of radiation doses above a level origin from artificial sources we
issues preventive measures, but otherwise we need not act because of that the origin of radiation is
natural.

Additionally, in some cases the natural origin doses may be so elevated, so preventive measures
needed.

This why radiation protection regulations have to cover the artificial origin radiation sources but the
natural origin too.

In this presentation we would like to show present state of the radiation protection legislation
system connecting to the NORM, and the role of HAEA of'it
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TRIMETOPRIM LEBONTASA NAGYENERGIAJU IONIZALO
SUGARZASSAL: KINETIKA ES MATRIXHATAS

Kovics Krisztina!, Tegze Anna', Bezsenyi Anik6?, Wojnarovits Lasz16!

'HUN-REN Energiatudomdnyi Kutatékézpont, 1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklds uit 29-33.
2Févarosi Csatorndzasi Miivek Zrt., 1087 Budapest, Asztalos Sandor iit. 4.

Az antibiotikumok jelenléte a vizekben egyre nagyobb kihivast jelent a kornyezetvédelemben,
hiszen nagymértékben hozzédjarulnak az antibiotikum-rezisztencia kialakulasahoz. A trimetoprim
(TMP) egy széles kdrben alkalmazott antibiotikum, mely pg-ng dm > koncentraciéban kimutathat6 a
kornyezetben [1-3]. A Nagyhatékonysagi Oxidacios Eljarasok képesek hatékonyan eltavolitani a
indukalt lebomlasat vizsgaltuk részletesen, tanulmanyozva a pH és a kiilonb6zé matrixok hatdsat az
eltavolitds hatékonysagara. A hidroxilgyokok ("OH) elsésorban a molekula 1,2,3-trimetoxibenzol
egységét (TMBz) tamadjak meg a TMP semleges és protonalt formajaban. A hidrogén-absztrakcios
reakciok kismértékben jarulnak hozza a bomlasi folyamatokhoz. A kémiai oxigénigény (KOI) és
teljes szerves széntartalom (TOC) mérések alapjan a TMP bomlésa tobb 1épésben jatszodik le, mely
soran elsd lépésben kisebb molekulatomegii szerves toredékek keletkeznek. A bomlas kezdeti
szakaszan a kiindulasi vegyiilethez képest toxikusabb vegyiiletek keletkeznek, a toxikus jelleg
megsziintethet6 a dozis tovabbi emelésével. A sugarzasos kezelés hatasara biologiailag lebomlo
bomlastermékek keletkeznek az oldatban. A kémiai lebonthatéosdgot kiilonbozé matrixokban
(nagytisztasagii viz, csapviz, szintetikus szennyviz ¢€s tisztitott szennyviz) is vizsgaltuk. Az
eredmények azt mutattak, hogy az egyes szerves €s szervetlen matrixkomponensek jelenléte lassitja
a bomlasi folyamatokat, ezaltal kisebb hatékonysag érheto el.
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HIGH ENERGY IONIZATION RADIATION INDUCED DEGRADATION OF
TRIMETHOPRIM: KINETICS AND MATRIX EFFECT

Krisztina Koviacs !, Anna Tegze 1, Anik6 Bezsenyi 2, Laszl6 Wojnarovits !
9 9

'HUN-REN Centre for Energy Research, 1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklés it 29-33.
2Budapest Sewage Works Pte Ltd., 1087 Budapest, Asztalos Sandor iit. 4.

The presence of antibiotics in water poses an increasing challenge to environmental protection, as
they significantly contribute to the development of antibiotic resistance. Trimethoprim (TMP) is a
widely used antibiotic that can be detected in the environment at concentrations ranging from pg to
ng dm > [1-3]. The application of Advanced Oxidation Processes has proven effective in removing
this target compound through radical reactions [4—6]. In this study, we investigated the degradation
of TMP induced by high-energy ionizing radiation, focusing on the effects of pH and different
matrices on the removal efficiency. Hydroxyl radicals ("OH) primarily attack the 1,2,3-
trimethoxybenzene unit (TMBz) of the TMP molecule in its neutral and protonated forms. Hydrogen
abstraction reactions contribute minimally to the degradation processes. Based on measurements of
chemical oxygen demand (COD) and total organic carbon (TOC), TMP degradation occurs in
multiple steps, initially producing smaller molecular weight organic fragments. In the early stages of
degradation, more toxic compounds form compared to the parent compound; however, this toxicity
can be mitigated by increasing the absorbed dose. Radiation treatment results in the formation of
biologically degradable products in the solution. The chemical degradability was also studied in
various matrices (high-purity water, tap water, synthetic wastewater, and treated wastewater). The
results showed that the presence of certain organic and inorganic matrix components slows down the
degradation processes, resulting in reduced efficiency.
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STAPHYLOCOCCUS AUREUS TORZSEK ANTIBIOTIKUM-
ERZEKENYSEGENEK VALTOZASA KULONBOZO
SOKONCENTRACIOK ES GAMMA BESUGARZAS HATASARA

Homlok R.!, Elsherbeny M.2, Mohacsi-Farkas Cs.2, Belak A.2

! HUN-REN EK, Energia- és Kornyezetbiztonsdgi Intézet, Feliiletkémiai és Katalizis Laboratdrium, Sugdrkémiai
csoport, Konkoly-Thege M. ut 29-33, H-1121 Budapest
2 MATE, Elelmiszertudomdnyi és Technolégiai Intézet, Elelmiszer-mikrobiolégia,-higiénia és -biztonsdg Tanszék,
Somloi ut 14-16, H-1118 Budapest

A Staphylococcus aureus komoly élelmiszerbiztonsagi kockazatot jelenté Gram-pozitiv patogén
baktérium. Hokezeléssel konnyen elpusztithatd, de ha az élelmiszer keresztkontaminalodik, hdstabil
toxinokat képes termelni. Mindemellett a S. aureus meticillin-rezisztens (MRSA) torzsét az
Egészségligyi Vilagszervezet (WHO) a véraramfertdzések egyik fo6 okozojaként emliti. Mivel az
MRSA jelentds antimikrobialis rezisztenciaval (AMR) jellemezhet6 é€s kiilondsen jol alkalmazkodik
a kornyezeti stressztényezOkhoz (mint a magas soOtartalom), magas kockazattal bir mind
humanegészségligyi, mind élelmiszerbiztonsagi szempontbol.

A gamma-besugarzas hatékony modszer az élelmiszerek biztonsaganak ndvelésére, mikdzben
csak minimalis hatast gyakorol azok mindségére. Az antibiotikum-rezisztencia ndvekvo problémaja
miatt ebben a kutatasban azt vizsgaltuk, hogy hogyan reagal egy rezisztens (MRSA) és egy érzékeny
(MSSA) S. aureus torzs az antibiotikumokra, miutan kornyezeti stresszhatasoknak tettiik ki Oket.
Ezek a stressztényezOk megnovelt sokoncentraciot (ozmolaritast) és szubletalis dozisii gamma-
sugarzast jelentettek. A vizsgalat soran néztilk az antibiotikum-érzékenység és -rezisztencia
valtozasait a stressz el6tt és utan, illetve PCR-alapu teszteket végeztiink a mecA, a béta-laktam
antibiotikumokkal szembeni rezisztenciaért felelés gén kimutatasara.

A S. aureus torzseket leteszteltiink antibiotikum-érzékenységre agardiffiizios modszerrel, tiz
antibiotikum felhasznalasaval. Az MRSA-t tovabba 6%-0s NaCl-oldatban és 0,6 kGy dozissal
besugérozva, kiilon-kiilon és kombindlva is vizsgaltuk. Osszehasonlitaskén kezeletlen kontrollmintat
hasznaltunk. A baktérium talélését és antibiotikum-rezisztenciajat néztiik, tovabba PCR-tesztet
végeztlink a mecA gén kimutatasara az intra- és extracellularis DNS-ben egyarant.

Az eredmények azt mutattak, hogy a stresszhatdsok megvaltoztattak a S. aureus antibiotikumokra

adott reakcioit. Egyes antibiotikumokkal szemben megnovekedett az érzékenység, mig masokkal
szemben fokozddott a rezisztencia. Kiilondsen a névekvd NaCl-koncentraciok (6%, 10%, 12%)
esetén fokozatosan csokkent a meropenemmel szembeni ellenalld képesség, és az érzékenység
jelentdsen novekedett, ha ezt szubletalis, 0,6 kGy gamma-besugarzassal kombinaltuk. A PCR-
eredmények megerdsitették a mecA gén jelenlétét minden kezelés utan, ami a DNS-ben torténd
valtozas hianyat jelezte a vizsgalt génszakasz esetében. A baktériumszam jelentésen csokkent,
kiilonosen a besugdrzas hatasara.
Osszefoglalva, a megndvelt sokoncentracio és a kis dozisi gamma-sugarzas csokkentette az MRSA
meropenemmel szembeni rezisztenciajat. A mecA gén jelenléte tovabbra is kimutathato volt, ami arra
utal, hogy a rezisztencia elvesztése valoszinlileg a gén expresszidjanak gatlasa vagy a
membranpermeabilitds megvaltozasa miatt kovetkezett be. Ezek az eredmények arra utalnak, hogy a
kombinalt stresszhatdsok fokozhatjdk az antibiotikumok felvételét, és potencialis stratégiat
kinalhatnak az antibiotikum-rezisztens S. aureus elleni kiizdelemben.
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CHANGES IN ANTIBIOTIC SUSCEPTIBILITY OF STAPHYLOCOSSUS
AUREUS STRAINS DUE TO GAMMA IRRADIATION AND DIFFERENT
SALT CONCENTRATIONS

R. Homlok!, M. Elsherbeny?, Cs. Mohacsi-Farkas?, A. Belak?

! Radiation Chemistry Group, Surface Chemistry and Catalysis Department, Institute for Energy Security and
Environmental Safety, HUN-REN EK, Konkoly-Thege M. street 29-33, H-1121 Budapest, Hungary
? Department of Food Microbiology, Hygiene and Safety, Institute of Food Science and Technology, MATE, Somléi
Street 14-16, H-1118 Budapest, Hungary

Staphylococcus aureus is a significant pathogenic bacterium in food safety concern. Although it
is a Gram-positive bacterium that is easily destroyed by heat treatments such as cooking or
pasteurization, it can secrete heat-stable toxins if food is cross-contaminated. In 2019, the World
Health Organization (WHO) identified antimicrobial resistance (AMR) as one of the top 10 global
public health threats, with methicillin-resistant S. aureus (MRSA) being a major causative agent of
bloodstream infections. S. aureus demonstrates extensive adaptability, including resistance to
antibiotics through the acquisition of resistance genes and the ability to withstand stress factors like
high salinity.

Gamma irradiation is an effective method to ensure food safety with minimal impact on food
quality. In light of growing antibiotic resistance, this study aimed to examine the response of an
MRSA and a sensitive (MSSA) S. aureus to antibiotics following exposure to environmental
stressors. High salinity (osmolarity) and sublethal doses of gamma irradiation were used as stress
factors. The study assessed changes in antibiotic susceptibility and resistance before and after stress
application, along with genotypic analysis to detect the mec4 gene, which is responsible for beta-
lactam antibiotic resistance.

Two S. aureus strains, an MRSA and an MSSA, were tested for antibiotic susceptibility using the
agar disk diffusion method with ten antibiotics. The MRSA was further subjected to NaCl solution
with 6% concentration and 0.6 kGy dose of gamma irradiation, individually and in combination.
Comparisons were made with a control sample that was neither salted nor irradiated. Changes in
bacterial survival and antibiotic resistance were measured, and a PCR test was performed to detect
the mecA gene in both intra- and extracellular DNA.

As a result, it was observed that stress factors altered behaviour of S. aureus of bacteria towards
antibiotics, with some antibiotics showing increased susceptibility and others increased resistance.
Notably, increasing NaCl concentrations (6%, 10%, 12%) progressively reduced antibiotic resistance
to meropenem, and susceptibility increased significantly when combined with a sublethal dose of 0.6
kGy gamma irradiation. PCR results confirmed the presence of the mecA gene across all treatments,
indicating no genetic change. The bacterial count number decreased significantly, particularly with
irradiation.

In conclusion, high salinity and low dose of gamma irradiation decreased resistance to meropenem
in MRSA. The mecA gene remained present, suggesting resistance loss might be due to inhibited gene
expression or altered membrane permeability. These findings indicate that the combined stressors
could enhance the uptake of antibiotics, potentially offering a strategy to combat antibiotic-resistant
S. aureus.
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GUMITORMELEK FELULETENEK GAMMA-SUGARZASSAL TORTENO
AKTIVALASA A HATEKONY GUMI UJRAHASZNOSITAS ERDEKEBEN

Kiss L.!, Berényi A. E.!, Németh M.2, Tegze A.}, Homlok R.3. Takics E.3, Mészaros L.1*

! Budapesti Miiszaki és Gazdasdgtudomdnyi Egyetem, Gépészmérndki Kar, Polimertechnika Tanszék, Miiegyetem rkp.
3., H-1111 Budapest
2 HUN-REN EK, Energia- és Kornyezetbiztonsagi Intézet, Feliiletkémiai és Katalizis Laboratdrium, Konkoly-Thege M.
ut 29-33, H-1121 Budapest
3 HUN-REN EK, Energia- és Kornyezetbiztonsagi Intézet, Feliiletkémiai és Katalizis Laboratdrium, , Sugdrkémiai
csoport, Konkoly-Thege M. ut 29-33, H-1121 Budapest
4 HUN-REN-BME Kompozittechnoldgiai Kutatécsoport, Milegyetem rkp. 3., H-1111 Budapest

A gumihulladék ujrahasznositasa egyre nagyobb kornyezeti kihivast jelent, mivel az autogumik
vilagszerte oridsi mennyiségben termelddnek és ezek jelentds része nem keriil Gjrahasznositasra. Az
Eurdpai Unidban példaul évente tobb szazmillio 0j gumiabroncs kertil forgalomba, amely tobb millié
tonna gumihulladékot general, ami kornyezeti kockazatokat, példaul talajszennyezést és nehezen
elolthatd gumiabroncs-tiizeket okozhat. A jelenlegi ijrahasznositasi technologidk, mint példaul a
mechanikai 0rlés, nem mindig eredményeznek megfeleld mindségii ujrahasznositott anyagot, mivel
a gumitdrmelék (GTR) és az Uj gumimatrix kozotti gyenge kolcsonhatas korlatozza az
ujrahasznositott gumi hasznalhatosagat.

Kutatasunk célja a gumihulladék ujrahasznositasanak hatékonysaganak novelése gammasugarzas
alkalmazasaval, amely képes kémiai valtozasokat el6idézni a gumidrlemény feliiletén. A
vizsgalataink soran a GTR-t kiilonb6z6é dozisu (5-30 kGy) gammasugarzasnak tettiik ki vizben és
nitrogénes kozegben, hogy feltarjuk a sugarzas hatasara bekovetkezd kémiai és mechanikai
valtozasokat. A vizes kdzegben a gammasugarzas soran keletkezd oxidaloszerek, mint példaul a
hidroxilgyokok €s peroxidok, jelentés mértékben javitottak a GTR feliileti aktivitasat, ami er0sebb
kotést eredményezett a gumimatrix és a GTR kozott. Fourier-transzformacios infravoros
spektroszkopia (FTIR) és Rontgen-fotoelektron spektroszkopia (XPS) mérések kimutattak, hogy a
vizben kezelt GTR feliiletén az oxigéntartalmu funkcios csoportok mennyisége koriilbeliil 10%-kal
ndtt, mig a nitrogénes kezelés sordn nem tortént ilyen valtozas. Mechanikai tesztjeink, mint a
szakitoszilardsag €s a tovabbszakitd-szilardsag szintén alatdmasztottak az eredményeket, kiillonosen
a 20 kGy dozist mintdk esetében, ahol a szakitoszilardsag 30%-kal, mig a ellenallastovabbszakito-
szilardsag 32%-kal javult.

Az eredmények alapjan megallapithato, hogy a gamma-sugarzasos feliileti aktivalas kiilondsen
hatékony modszer a gumihulladék ujrahasznositasaban, amely kis dozisok mellett is jelentds
eredményeket mutat, ezaltal kornyezetbarat és iparilag alkalmazhaté megoldast kinal.
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SURFACE ACTIVATION OF GROUND TIRE RUBBER VIA GAMMA
IRRADIATION FOR EFFECTIVE RUBBER RECYCLING
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The recycling of rubber waste, particularly from used tires, is an increasingly critical
environmental challenge. With millions of tons of tires being produced annually worldwide, a
significant portion of these end up as waste, contributing to major environmental hazards, including
soil contamination and unextinguishable tire fires. In Europe alone, hundreds of millions of new tires
are sold annually, generating massive amounts of waste, much of which is not effectively recycled.
The limitations of current recycling methods, such as mechanical grinding, stem from the poor
interfacial interaction between the ground tire rubber (GTR) and fresh rubber matrices, restricting the
applicability of recycled rubber in new products.

Our research seeks to enhance the efficiency of tire recycling by utilizing gamma irradiation to
induce chemical modifications on the surface of GTR, thereby improving its compatibility with fresh
rubber matrices. In this study, GTR was exposed to gamma radiation at varying doses (5-30 kGy) in
both water and nitrogen environments to examine the chemical and mechanical changes that result
from irradiation. The strong oxidizing agents produced during water radiolysis, such as hydroxyl
radicals and peroxides, significantly improved the surface activity of GTR, resulting in a stronger
bond between the GTR and the rubber matrix. This surface activation was confirmed through Fourier-
transform infrared spectroscopy (FTIR) and X-ray photoelectron spectroscopy (XPS), which revealed
a 10% increase in oxygen-containing functional groups on the GTR surface in water-treated samples.
In contrast, no significant changes were observed in samples treated in nitrogen. Mechanical testing
further supported these findings, as tensile strength improved by 30%, and tear strength increased by
32% in water-treated samples, particularly at a dose of 20 kGy.

These results demonstrate that gamma irradiation-induced surface activation is a highly effective
method for improving the recyclability of rubber waste, particularly at low radiation doses, making it
both environmentally friendly and industrially feasible. This approach offers significant potential for
expanding the application of recycled rubber materials, thus contributing to waste reduction and a
circular economy.
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TRANSZARTERIALIS RADIOEMBOLIZACIOS ORVOSTECHNIKAI
ESZKOZ VIZSGALATA SZERKEZETVALTOZAS SZEMPONTJABOL A
TERAPIAT KOVETO IDOSZAKBAN
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Koviacs Bence 5, Szényi-Pakai Renata’, Kallai-Szabé Nikolett®, Lengyel Miléna3,
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1.  Semmelweis Egyetem Sugarvédelmi Szolgalat, Budapest
2. Semmelweis Egyetem Orvosi Képalkoto Klinika, Budapest
3. Semmelweis Egyetem Gyogyszerészeti Intézet, Budapest
4. Pozitron Medical Diagnosztikai Kft., Budapest
5. Izotop Intézet Kft., Budapest

A Semmelweis Egyetemen 2018-6ta végeznek radioembolizacids kezeléseket elsdsorban
inoperabilis hepatocellularis carcinoma esetében. Kezdetben iiveg vagy miigyanta matrixba zart *°Y
izotopot tartalmazé, 2022-t61 PLLA (Polylactic Acid, poli(L-tejsav)) alapti '*Ho tartalmu
mikrogyongyok alkalmazasa folyik. Utobbindl a médszer uj volta, az alkalmazott izotdp €s a hordozo
rendszer fiziko-kémiai tulajdonsagai miatt szamos kutatdsi téma meriilhet fel. Eladasomban terapias
dozisti '®*Ho TARE (Transarterial Radioembolisation) kezelt paciensek 24 oras gytijtott vizeletét
hosszt ideig HPGe (High Purity Germanium) félvezeté detektorral mértiik, a vesén keresztiil
kivalasztott '*Ho aktivitisdnak meghatarozasara. Tekintve, hogy ilyen miiszerrel nem rendelkeziink
és a '%°Ho felezési ideje minddssze 26,8 ora, a kezdeti aktivitast a hosszu felezési idejii '°*™Ho izotop
aktivitasabol hataroztuk meg. Az firiilés legfobb oka feltételezhetden a gyongyok radiolizise
kovetkeztében felszabadulé holmium-acetilacetonat. A részecskékrdl késziilt mikroszkopos
felvételek szabalyos felszint és geometriat mutattak, a részecskeméret eloszlas a gyartoi adatlapnak
megfeleld volt. DLS (Dynamic Light Scattering) méréssel egyértelmii fragmentaciot nem sikeriilt
kimutatni. Az altalunk mért és a korabban publikalt vizeletszintek alapjan kijelenthetd, hogy a
polimer degradacidja, a !'Ho felszabadulasa és az altala okozott egésztestdozis rendkiviil alacsony.
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KVIZJATEK KEMIKUSOKNAK, 2024.

Osviath Szabolcs
Magyar Kémikusok Egyesiilete (MKE), Analitikai Szakosztaly

Az MKE tagsag nem egy sulyos teher: az ember (kémikus) befizeti a tagdijat, €s ha nem is csinal
semmi mast, élvezheti a tagsadg elonyeit (példaul kedvezményes részvételi dijat fizet az MKE
konferenciain). Az MKE-ben tisztséget vallalni mar valamivel komolyabb kihivast jelent: évente
néhanyszor illik részt venni ilyen-olyan megbeszéléseken, vezetdségi iiléseken. Ez persze idobe
keriil, cserébe az ember megismerheti a hazai kémikus-tarsadalom ezerféle gondjat és 6romét; és
esetleg még befolyasolhatja is annak jovojét. Els6 kozelitésben az éves jelentések elkészitése is csak
egy Ujabb pup a hatunkon; am ha valaki beleolvas azokba (ami — valljuk be — nem egy gyakori
jelenség), és nem restell tanulni a tobbi szervezeti egységtdl, akar még ihletet is merithet a
beszamoloikbol.

Ez az effektus mutatkozott 2020 tavaszan, amikor az NMR Szakcsoport el6z6 évi jelentésében
olvastam a szakmai kvizjatékukrol. Némi utanajaras, informalodas, tapogatodzas és felkésziilés utan
2022-ben lehetéségem nyilt az Oszi Radiokémiai Napokon egy ilyen jatékot vezetni. Azt remélem,
hogy a tobbségnek tetszett; legalabbis erre utal, hogy a jaték a 2023. évi konferencia programjaban is
helyet kapott — s6t, paran még el is kérték, hogy szakmai rendezvényen, tanoran hasznaljak.

Sajnos kérdést, feladvanyt azota sem sokat kaptam. Ezaton is kdszonetet mondok mindazoknak,
akik kiildtek néhanyat; egyuttal batoritok minden kollégat: ha valtozatos, a kémia minél tobb teriiletét
érint0 kérdést szeretnének latni a jovoben, akkor segitsenek ilyeneket kitalalni, megfogalmazni!
Természetesen annak sincsen semmi akadalya, hogy a jovoben (akar jovore) valaki mas allitsa 0ssze
a kérdéseket, illetve vezesse a jatékot; hiszen — a konferencia oly sok résztvevdjéhez hasonldéan — én
is szeretek (és szeretnék) jatszani.

1. (12 pont) 8. (4 pont)

2. (4 pont) 9. (3 pont)

3. (3 pont) 10. (4 pont)

4. (3 pont) 11. (10 pont)
5. (5 pont) 12. (2+2 pont)
6. (6+1 pont) 13. (4 pont)

7. (949 pont) 13+1 (5 pont)
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JELZESI REAKCIOK HORDOZOMENTES ES NEM
HORDOZOMENTES IZOTOPOKKAL, RADIOGYOGYSZEREK
ELOALLITASAHOZ
Kornyei Jozsef
Izotop Intézet Kft., 1121 Budapest, Konkoly Thege Miklos ut 29-33.

Az Imre Lajos professzor urrol torténé megemlékezéshez kapcsolodoan: két évvel a
Budapesti Kutatoreaktor miikodésének kezdete elott, 1957-ben a professzor felkérést kapott
masodallas betoltésére a KFKI-ban, hogy munkassaganak eredményeit felhasznalva elméleti
szinten megalapozza a hordozoémentes radionuklidok eldallitasara irdnyuld torekvéseket. A
hordozomentes izotopok ugyanis rendkiviil kis koncentracioban vannak jelen a rendszerekben,
igy viselkedésiik sok szempontbol eltéré a makroszkopikus mennyiségii anyagokéhoz képest.
Ebben az eléadasban a hordozomentesség vonatkozasait a jelzési reakciok oldalarél mutatom
be, mintegy 50 irodalmi hivatkozas és az Izotop Intézet Kft. néhany fejlesztési eredménye
alapjan.

A mai radiogyogyszerészet legfontosabb radionuklidjai koziil a generator eludtum *3Ga és
az uranhasadvanybol szarmazo °°Y hordozémentesen hozzaférhetd, fajlagos aktivitasuk
1 507 000, ill. 20 160 GBq/mg. A nem hordozémentes '*F fluor szokésos fajlagos aktivitasa
altalaban 62 000, a *™Tc technéciumé 53 400, a ''C széné 16 800 GBq/mg. A **Cu, a Zn-bdl
eldallitott % Ga, tovabba a '2°1, 3'I, 7"Lu fajlagos aktivitas értékei joval kisebbek. Ha azonban
a leggyakrabban alkalmazott kiindulasi aktivitasokkal is szamolunk, akkor lathatjuk, hogy a
hordozomentes *®Ga, *°Y és a nem hordozomentes **Cu, a Zn-bél eléallitott *Ga és *°™Tc
izotopok egyarant 11 nmol-nal kisebb mennyiségben vannak jelen a jelzéskor. Ugyanakkor a
e, B8R, 1231, B 1771y radionuklidok egy jelzési reakcioban résztvevé mennyisége tobbnyire
a 30 — 300 nmol tartomanyba esik.

A szamos kisérleti adat értékelése a kovetkezé megallapitasokhoz vezetett:

e A szubsztratum/reagens, azaz kémiai prekurzor/radionuklid prekurzor mélaranyoknak
legalabb 3:1-nek kell lenniiik a minél nagyobb jelzési hatasfok eléréséhez; adott
esetekben pedig meghaladjak a 2000:1 aranyt is.

e Atfedés van a hordozomentes és egyes nem hordozoémentes radionuklid prekurzorok
molaris aktivitdsa kozott, igy a minél nagyobb molaris aktivitasu jelzett vegyiiletek
eloallitasahoz nem feltétleniil sziikséges a hordozomentes dllapot.

e Minél nagyobb a radionuklid prekurzor molaris aktivitasa, annal inkdbb varhato, hogy
a jelzett vegyiilet molaris aktivitasa is nagyobb lesz. Ugyanakkor amig a targyalt
radionuklid prekurzorok molaris aktivitasa a 100 — 100 000 GBg/umol, addig a jelzett
vegyiiletek moldris aktivitdsa a 37 — 980 GBg/pumol tartomanyba esik.

e A nagyobb mennyiségii kémiai prekurzorokkal végzett ,klasszikus” technécium- és
jodjelzéseknél az el nem reagalt kémiai prekurzorok a jelzett vegyiilet hordozoiként
vannak jelen és farmakoldgiai szempontbol ugy is viselkednek, ezért e jelzett
vegyiiletek molaris aktivitasa rendkiviil kicsi, <3 GBq/pmol.
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LABELLING REACTIONS WITH CARRIER-FREE AND NON-
CARRIER-FREE ISOTOPES FOR PRODUCTION OF
RADIOPHARMACEUTICALS

Jozsef Kornyei

Institute of Isotopes Co. Ltd., H-1121 Budapest, Konkoly Thege Miklos street 29-33

For the commemoration about Professor Lajos Imre: in 1957, two years before the start of
operation of the Budapest Research Reactor, the professor was provided with a second job in
the KFKI, in order to establish the theoretical bases to produce carrier-free radionuclides. These
radionuclides are present in rather low concentrations, so their behaviors may be different in
many aspects from that of the macroscopic substances. In this presentation the features of
carrier-free state will be shown from the side of labelling reactions, based on about 50 literature
references and on some developments in Institute of Isotopes Co. Ltd.

Among the most important radionuclides of today's radiopharmacy, the generator eluate *Ga
and the *°Y (from strontium from uranium fission) are available in carrier-fiee form, their
specific activities are 1,507,000 and 20,160 GBq/mg, respectively. The usual specific activity
of the non-carrier-firee '°F fluorine is 62,000, that of ™ T¢ technetium is 53,400 and that of ''C
carbon is 16,800 GBq/mg. The specific activity values of the other prominent radionuclides
such as %*Cu, the ®Ga obtained from Zn, the '**I, *'1, '”’Lu are much lower. However, if we
take into consideration also the most often used radioactivities, we can see that the amounts of
both the carrier-free ®*Ga, *°Y and some non-carrier-free radionuclides (**Cu, the ®*Ga obtained
from Zn as well as °*™Tc) in the labelling reactions are less than 11 nmol. At the same time, the
amounts of 'C, 8F, 12°], 3!, 7Ly radionuclides in the labelling reactions are mostly in the
range of 30-300 nmol.

Evaluation of numerous experimental data led to the following conclusions:

e The substrate/reagent, i.e. chemical precursor/radionuclide precursor molar ratios must
be at least 3:1 to achieve the highest possible labelling efficiency and in certain cases
they may exceed the ratio of 2000:1.

e There is an overlap between the molar activity of carrier-free and some non-carrier-free
radionuclide precursors, so the carrier-free state is not necessarily needed to produce the
labelled compounds with the highest molar activity.

e The higher the molar activity of the radionuclide precursor, the more it may be expected
that the molar activity of the labelled compound will also be higher. At the same time,
while the molar activities of the radionuclide precursors are in the range of 100 —
100,000 GBg/umol, the molar activities of the labelled compounds can be found in the
range of 37 — 980 GBg/umol.

e In the case of "classic" technetium and iodine labelling, larger amounts of chemical
precursors are used and the unreacted chemical precursors are present as carriers of the
labelled compound and also behave as such from a pharmacological point of view. But
therefore the molar activity of these labelled compounds is extremely low, < 3
GBg/pmol.
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82Gr/82Rb GENERATOR ELOALLITASI TECHNOLOGIAJANAK
MEGVALOSITASA BUDAPESTEN

Szemenyei Erzsébet, Gyuricza Barbara, Sziics Péter, Keresztes Szilvia,
Mikecz Pal, Kornyei Jozsef

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

Korunkban a szivkoszoriér-betegség meglehetdsen gyakori, ezért a szivizom vérellatasanak
képalkotd vizsgalatara nagy igény mutatkozik. A PET kiemelkedé mindségii leképezést és
diagnosztikai értékelést tesz lehetévé, amennyiben alkalmas radiofarmakonok konnyen
hozzaférheték. Szivizom perfizié PET-vizsgélatara a ['°O]viz, ['*°N]Jammonia, [*’Rb]klorid a
rutinban hasznalhat6, mig a ['8F]flurpiridaz kiséleti anyagként ismeretes.

A [P°O]viz és ['*NJammonia injekcidk a radionuklidok rovid fizikai felezési ideje miatt nem
szallithatok, alkalmazasuk csak a ciklotronok mell¢ telepitett PET-kameraval lehetséges.
Ugyan a *’Rb radionuklidnak is rovid a fizikai felezési ideje (75 masodperc), azonban
szallithaté generatorbol megkaphatd, hiszen a 25,3 napos fizikai felezési idejti *Sr izotopnak a
leanyeleme.

A 328r eldallitasa a ®Rb(p,4n) magreakcioban torténik, melyhez 50-70 MeV energidjt
protonokra van sziikség; ilyen energiaju ciklotron hazankban nincs. Az Izotop Intézet Kft. egy
francia partnerrel (Naogen Pharma, Nantes) egyiittmiikodve készséges volt egy budapesti
generator-eldallitas megvalositasara, annal is inkabb, mert a jelenleg elérheté Rb-generatorokat
(CardioGen-82, Ruby-Fill) elsésorban a tengerentilon hasznaljak. Az egylittmikodés
keretében egy meglévd, haromosztati forrofiilkébe telepitett automatizalt, zart rendszerd,
aszeptikus technologiat valositottunk meg, tisztatéri kdrnyezetben. A stroncium-ionok egy
alkalmas modon, puffer-oldattal elokészitett on(IV)-oxid oszlopon kotddnek meg, és az
intenziv utomosas, ill. a kés6bbi, sokszoros elucio ellenére sem oldodnak le, nem érik el az igen
szigorian meghatarozott hatarértéket (0,02 kBq 32Sr/MBq **Rb).

Vizsgalataink szerint a ?Rb-klorid eludtum megfelel az Amerikai Gyogyszerkdnyv (USP)
monografidjaban eldirtaknak (radionuklidos tisztasag, pH, kémiai tisztasag, sterilitas,
bakteridlis endotoxin mennyiség). 2022-ben megtortént a gyartasvalidalas (3 filiggetlen
gyartassal), és hosszutavu stabilitas-vizsgalatokra keriilt sor. Az eredmények alapjan a
generator lejarati ideje 61 napban lett megallapitva. A tdrzskonyvezési folyamat 2023.
decemberében sikerrel zarult, a generator jelenleg Franciaorszagban rendelkezik
forgalombahozatali engedéllyel, ennek kiterjesztése mas orszagokra a jovében varhato.
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UJ $'Cu-JELZETT PROSZTATASPECIFIKUS MEMBRAN
ANTIGEN (PSMA) RADIOFARMAKON SZINTEZISE ES
PREKLINIKAI VIZSGALATA

Kilman-Szabé Ibolya'?, Képes Zita!, Araté Viktéria', Péliné Szabo Judit',
FarkasinszKy Gergely!, Sziics Daniel', Hajdu Istvan', Fekete Aniké', Szikra Dezsé',
Elek Janos®, Kdlman Ferenc, Trencsényi Gyorgy'?

I Nukledris Medicina Tanszék, Orvosi Képalkoté Intézet, AOK, Debreceni Egyetem
2 Petranyi Gyula Klinikai Immunologiai és Allergologiai Doktori Iskola, Debreceni Egyetem
3 Science Port Kft., Debrecen
4 Fizikai Kémiai Tanszék, Kémiai Intézet, Természettudomanyi és Technologiai Kar, Debreceni Egyetem

A prosztatarak a prosztata sejtjeibdl kiindulé rosszindulati daganat, amely foként az id6sebb
férfiak betegsége, és a vildgon a masodik leggyakoribb rakfajta a férfiak korében. A képalkoto
diagnosztika alapjat képez6 prosztataspecifikus membran antigén (PSMA) nagymértékben van
jelen az attétes kasztraciorezisztens prosztatarak (CRPC) esetében. Vizsgalatainkban az
altalunk szintetizlt, PSMA transzmembran fehérjét célzo [°'Cu]Cu-KFTG-PSMA
radiofarmakont vizsgaltuk LNCaP tumort (human eredetii prosztata carcinoma) hordozé CB17
SCID egerekben. A [*'Cu]Cu-KFTG-PSMA intravénas injektildsa utan a szervekben és
szovetekben torténd biodisztribuciot in vivo pozitron emisszios tomografiaval (PET) és ex vivo
gamma szamlaloval vizsgiltuk tumoros egerekben. Az Gjonnan szintetizalt [*'Cu]Cu-KFTG-
PSMA RCP%-a magasabb volt, mint 98%. A ¢'Cu-jelzett PSMA logP értéke atlagosan -3,59
volt. A bioldgiai eloszlasi vizsgalatok azt mutattak, hogy a [*'Cu]Cu-KFTG-PSMA minden
mért idépontban (30, 90 és 180 perc) jelentés mértékben halmozodott a PSMA pozitiv
tumorokban; megkdozelitdleg 25-800-szor nagyobb radiotracer felvételt figyeltiink meg, mint a
hattérben. Az in vivo és ex vivo blokkolasos vizsgalatok igazoltdk a radiofarmakon magas
PSMA specificitasat. Osszességében megallapithato, hogy a ¢'Cu-jelzett KFTG-PSMA igéretes
farmakon lehet a PSMA-pozitiv tumorok PET-diagnosztikajaban.

K&szonjiik az anyagi tAmogatast a 2024-2.1.1-EKOP Programnak.
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['C]R015-4513 LIGANDUM ELOALLITASA ES PREKLINIKAI
VIZSGALATA

Forgics Viktoria, Németh Enikd, Péli-Szabé Judit, Képes Zita, Trencsényi Gyorgy,
Joszai Istvan, Kertész Istvan

Debreceni Egyetem AOK Orvosi Képalkoté Intézet Nukledris Medicina Tanszék
4032 Debrecen, Nagyerdei krt. 98., e-mail: forgacs.viktoria@med.unideb.hu

Egy kiils6 szponzorral valo egyiittmiikodés keretében eldkisérletként vizsgaltuk a
["'C]R015-4513 ligandum benzodiazepin receptorhoz valdé kotodését. Kutatocsoportunk
szamdra a tervezett munka célja a Ro15-4513 vegyiilet ''C izotoppal jelzett formaban torténd
eloallitasa, mindségellendrzése és a jelzett anyag preklinikai vizsgalata volt PET képalkotas
segitségével.

N
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N N/
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N NH DMF + NaOH
’ T=25°C; t=2 perc Ny T\{ e
(6] O H3
Ro44-3902 [''CIR015-4513

A metilez0 agens el6allitasahoz, a szintézis elvégzésére és a termék félpreparativ tisztitasara
a Scansys altal készitett szintézispanelt hasznaltuk. Az elkésziilt [''C]CH3OTf intermediert
buborékoltattuk a szobahémérsékletii prekurzort (Ro44-3902) tartalmazé oldatba. A tisztitast
félpreparativ  HPLC-vel végeztik AkzoNobel Kromasil EternityXT-10-C18 (10x150 mm,
10 um) oszlopot hasznalva. A termék frakciot PBS oldattal higitottuk, igy a termék oldatunk
EtOH tartalma 10 % ala csokkent.

A 'C jelzés soran a radioaktiv izotop beépiilését a megfeleld prekurzor molekuléba radio-
HPLC-s méréssel igazoltuk. A termék mindségellendrzéséhez Waters Acquity UPLC I-class
ultranagy-hatékonysagli folyadékkromatografias késziiléket hasznaltunk, melyhez PDA és
radioaktivitas detektor volt kapcsolva. Olyan gyorskromatografias eljarast dolgoztunk ki, amely
képes elvalasztani az aktiv jelzd anyagot, az inaktiv prekurzort és a jelzett terméket Acquity
BEH 1,7 mm; 2,1x100 mm tipusu kolonnan. A radiokémiai tisztasagra minden esetben 98%
folotti eredményt kaptunk, a molaris aktivitds 60-180 GBg/umol tartomanyba esett, mig a
specifikus ativitas 0,19-0,57 GBqg/ug értékek kozotti eredmények voltak. A preklinikai
vizsgalatok az irodalmi adatokkal megegyez6 eredményeket mutattak.

@ Halldin C. et al.; Psychopharmacology, 1992, 108, 16-22.

® Suzuki K. et al.; Nuclear Medicine and Biology, 2003, 30, 335-343.

© Lingford-Hughes A. et al.; Journal of Cerebral Blood Flow & Metabolism, 2002, 22, 878-
889.
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AZ NNGYK ANNA UTCAI TELEPHELYENEK KORNYEZETI
RADIOLOGIAI ERTEKELESE

Rell Péter!, Kovendiné Kényi Julia!, Hizsnyai Julianna?, Osvath Szabolcs'

'Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont
’Magyar Agrar- és Elettudomdnyi Egyetem

A Nemzeti Népegészségiigyi ¢és Gyogyszerészeti Kozpont Sugarbiologiai és
Sugaregészségiigyi Foosztalya (NNGYK SSFO) nagy multra tekint vissza. 1957-ben
alapitottak Kozponti Sugarbiologiai Kutatdé Intézet néven. Az intézet feladata a kezdeti
idészakban a ,,sugarbetegség tanulmanyozéasa” valamint gyogyitasa volt. Id6vel az intézet
kutatasi profilja tobb feladattal boviilt. Ezek a teljesség igénye nélkiil: sejtszintli sugarbiologiai
kutatasok, radiofarmakonok gyartdsa ¢és forgalmazasa, mesterséges eredetii radioizotopok
talajban valamint kornyezeti elemekben torténd migracios tulajdonsdgainak kutatasa,
kornyezeti monitoring, orszagos dozimetriai szolgalat miikddtetése. A felsorolt tevékenységek
koziil tobb mesterséges eredetii radionuklidokkal (1#1, 1¥’Cs, ?Tc) valo tevékenységgel jart.

Az intézet a kezdetektdl fogva a Budapest XXII. kertilet Anna utca 5. szam alatti telephelyen
mikodott. A foosztaly atkoltozése az NNGYK kozponti telephelyére elkezdddott,
elérelathatoan a kdzeljovoben be is fejezodik. Emiatt valt sziikségessé egy radioldgiai értékelés
elkészitése a telephelyrol.

Jelen munkénkban a telephelyen 1év0 kornyezeti radiologiai helyzetet kivanjuk bemutatni.
Ehhez a korabbi évekbdl mostandig terjedd idészakban vett novény-, valamint talajmintdk
elemzését hasznaltuk fel. A mintak elemzéséhez nagy tisztasagu félvezetd (HPGe) detektoros
gamma spektrometriai mérdrendszert alkalmaztunk. A ndvényi mintdkat mintavétel utan
szaritészekrényben 105 °C-on szaritottuk, majd 420 °C-on elhamvasztottuk. Méréshez kb. 30
g hamumintat mértiink be 100 ml-es hengeres mérdedénybe. A talajmintak esetében a felso 5
cm-es réteget mintaztuk. Ezt megszaritottuk, golydosmalom segitségével 6roltiik, majd ezutan
szitaltuk. Ezt kdvetden 600-700 g légszaraz talajmintat mértiink be 900 ml-es Marinelli
mérdedénybe.

A talaj- és fimintakat negyedévente gyijtottiik a telephely kiilonb6z6 pontjairdl a korabbi
¢vekben. Jelen vizsgalat elkészitéséhez tovabbi 17 db mintavételi pontrdl vettiink tovabbi
talajmintat.

Az Anna utcai mintakban a mesterséges eredetii '*’Cs radionuklid aktivitaskoncentracioja a
fimintak esetében a 0,2-2,3 Bq/kg tartomanyban volt. A kimutatési hatar 0,3-1,1 Bq/kg kozott
alakult mint4to] fiiggéen. A talajminték esetében a '*’Cs radionuklidot minden esetben ki tudtuk
mutatni, aktivitdskoncentracidja 0,69-65 Bq/kg kozott mozgott. Mas mesterséges eredetii
radionuklidot nem talaltunk. Az itt tapasztalt aktivitaskoncentraciok jol egyeznek a
Magyarorszag hasonlo kornyezetére jellemzd irodalmi adatokkal. Megéllapitottuk, hogy eltérés
ugyan tapasztalhatd, de ez leginkabb a tertilet sajatossagaibol (erdei talaj) adodik.
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ENVIRONMENTAL RADIOLOGICAL EVALUATION OF THE
ANNA UTCA CAMPUS OF THE NCPHP

Péter Rell!, Julia Kévendiné Kényi, Julianna Hizsnyai, Szabolcs Osvath!

National Center for Public Health and Pharmacy
’Hungarian University of Agriculture and Life Sciences

The Department of Radiobiology and Radiohygiene of the National Center for Public Health
and Pharmacy was established in 1957. The original name was National Institute of
Radiobiology and Radiohygiene and its mission was to investigation of the radiation syndrome
and to find appropriate treatment to reduce its effects. By the time the scope was extended with
(among others). investigation of microbiological effects of radiation, radio medicines
production and distribution, study of migration of artificial isotopes in the environment,
operation environmental monitoring and personal dosimetry. Most of the mentioned activities
involve the application of artificial isotopes ('*°I, *’Cs, *Tc).

The institution has been operating from the beginning on the Anna utca 5. campus in
Budapest. The relocation of the institute is in progress and will be completed soon. Related to
this the preparation of the radiological survey has became priority.

This presentation shows the radiological state of the site through previously taken samples.
Results of soil and plant samples were used for the study. The samples were measured by high
purity germanium (HPGe) semiconductor detectors. The plant samples were dried at a
temperature of 105°C and ashed at 420 °C. Approximately 30 g of ash was measured by the
gamma spectrometry in a cylinder geometry sample beaker. The soil sampling was undertaken
by collecting the upper 5 cm layer. All soil samples were dried at a temperature of 105°C, then
homogenized in a ball mill. After that they were sieved to ensure the homogeneity of the sample
into a Marinelli beaker. The sample mass values ranged between 600-700 g dry weight soil.

The environmental samples were collected once quarterly. Seventeen extra soil sample were
collected to ensure the full coverage of the site. The samples were compared with other samples
collected from other parts of the country.

The '*’Cs radionuclide activity concentration was investigated in each sample. In the case of
the plant samples the 1*’Cs activity concentration ranged between 0.2-2.3 Bq/kg. The detection
limit was ranged 0.3-1.1 Bq/kg. The '*’Cs activity concentration was detectable in all soil
sample. The results ranged between 0.69-65 Bq/kg. No other artificial radionuclide was
detected. The results show agreement with previously published Hungarian data.
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AZ ERMAH MUKODESE ES EREDMENYEI (2016-2023).
ELSO RESZ - KORNYEZETI MINTAK

Glavatszkih Nandor!, Homoki Zsolt'?, Kerekes Irén?, Kohari Gyorgy?,
Kovendiné Kényi Jilia!, Lorant GyorgynéS, Orosz Péter>,
Palvolgyiné Szabé Zsuzsanna®, Szarkané Németh Agnes!, Szigeti Agnes!,
Osvath Szabolcs!

INemzeti Népegészségiigyi és Gydgyszerészeti Kizpont
2Pannon Egyetem
3Tolna Varmegyei Kormanyhivatal
“Csongrad-Csanad Varmegyei Kormanyhivatal
*Hajdvi-Bihar Varmegyei Kormdanyhivatal
SGydr-Moson-Sopron Varmegyei Kormdnyhivatal

A kornyezetiinkben 1év0 természetes €s mesterséges eredetii radioaktivitas figyelemmel
kisérése allami feladat; ezért jogszabaly (a 489/2015. Korm. r.) intézkedik az Orszagos
Kornyezeti Sugarvédelmi Ellendrzo Rendszer (OKSER) miikddtetésérdl. Az OKSER adatainak
a zome a 3 nagy ellendrzé adatszolgaltatd kozponttol szarmazik. Ezek egyike a Nemzeti
Népegészségligyi €s Gyogyszerészeti Kozpont (NNGYK) iranyitasa alatt all6 Egészségiigyi
Radiologiai Mér6 és Adatszolgaltatdo Halozat. Ebben az eléadasban az ERMAH 2 fovarosi és 5
vidéki laboratériuma altal vett és elemzett kdrnyezeti mintakat, a mérési eredményeket €s az
azokbol levonhat6 kovetkeztetéseket mutatjuk be.

Mas mér6halozatokhoz és szamos létesitményhez hasonléan az ERMAH is méri a kiiltéri
gamma-dozisteljesitményt kézi miiszerekkel, bar tobbnyire csak heti vagy napi gyakorisaggal.
2024-ben ez kiegésziil az NNGYK telephelyén egy on-line halozatra kéthetd, folytonos
mitkodésti mérémiszerrel.

A komyezeti mintak koziil a legfontosabb az aeroszol. Baleseti vagy nem tervezett
kornyezeti kibocsatds esetén ugyanis a radioaktiv szennyezés a 1égkori mozgasok
kozvetitésével terjed a leggyorsabban és a legnagyobb tdvolsagra. Az aeroszol mintdzasa
normal idészakban is folyamatos, napi Osszes-béta aktivitds és heti gamma-spektrometriai
mérés mellett. Jelenleg a halozatban 6t egyforma kdzepes légforgalmu, 150 m*/h teljesitményti,
aeroszol-mintavevo van (Budapesten kettd, Gyorott, Szekszardon és Miskolcon egy-egy), igy
a mintavételi pontok — hazankban egyediilalld6 modon — nagyjabol lefedik az egész orszagot. A
mintdk nagytisztasagi félvezet6 (HPGe) detektorral felvett gamma-spektrumaban mindig
megtalalhatdak a természetes eredetli 'Be és 2!°Pb, de a mesterséges eredetii 13'I, 134Cs és 1*’Cs
csak nagyon ritkdn mutathato ki. 2024-ben all iizembe az NNGYK telephelyén egy nagy
légforgalmii, 400 m>/h teljesitményii aeroszol mintaveve.

A folyamatosan gyijtott és havi mintaképzéssel vizsgalt kihullasi (fallout) mintdkban a
csapadékviz *H-aktivitiskoncentracidjat és a levegébol kimosott aeroszol dsszes-béta és 1*’Cs-
tartalmat is vizsgaljuk.

A kihullas ellendrzése talajmintdk vizsgalatan keresztiil is torténik. Az ERMAH nem
mezogazdasagi muvelés alatt all6, hanem bolygatatlan talajokat vizsgal. A talajmintak mellett
fimintakat is vizsgalunk; ezeket nemcsak szaritjuk, hanem mérés el6tt el is hamvasztjuk.

A kormanyhivatalokban miikodé ERMAH-laboratoriumok varmegyénként egy-egy allovizbol
¢és egy-egy folyovizbol vesznek havonta mintat, az NNGYK SSF a Dunat 6 ponton monitorozza
(Gonyii, Eszak-Budapest, Budafok, Paks, a Paksi Atomerémii V2 melegagi csatornaja és
Mohacs), tovabba referenciaképpen a Szelidi-t6 vizét vizsgalja.

Az alkalmazott mérési technikak nagy tartalékkal alkalmasak a jelentési szinteknél kisebb
aktivitaskoncentraciok kimutatasara.
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OPERATION AND RESULTS OF RAMDAN (2016-2023).
FIRST PART - ENVIRONMENTAL SAMPLES

Nandor Glavatszkih!, Zsolt Homoki'?, Irén Kerekes®, Gyorgy Kohari4,
Julia Kovendiné Konyi', Gyorgyné Lorant>, Péter Orosz®,
Zsuzsanna Palvolgyiné Szabo®,

Agnes Szarkané Németh!, Agnes Szigeti', Szabolcs Osvath!

!National Center for Public Health and Pharmacy
2University of Pannonia
3Tolna County Government Office
“Csongrad-Csandd County Government Office
SHajdui-Bihar County Government Office
$Gydr-Moson-Sopron County Government Office

In Hungary, it is expected to monitor the radioactivity (both of natural and artificial origin)
in our environment. The 489/2015 Gov. decree regulates the structure and operation of the
National Environmental Radiation Monitoring System (NERMS). One of the 3 monitoring
networks that provide data to NERMS, is the Radiological Monitoring and Data Acquisition
Network (RAMDAN), which is led by the National Center for Public Health and Pharmacy
(NCPHP). Type of samples taken and analyzed by the 7 RAMDAN laboratories (2 placed in
the capital city and 5 in county seats) are presented and the results are discussed.

Outdoor gamma dose rate is measured in weekly or daily basis by portable devices. In 2024
an on-line automated dose rate probe is going to be put in operation at the NCPHP site.

Aerosol is the most important type of environmental samples, as its dispersion rate and route
is the highest — both in case of normal and accident emission. Aerosol is monitored
continuously, using total beta counting and gamma spectrometry. The 5 medium-rate aerosol
samplers of RAMDAN are located in Budapest (2), Gy6r, Szekszard and Miskolc. Their
throughput is 150 m*/h. Using high purity Ge (HPGe) detectors, natural radionuclides like 'Be
and 2!°Pb are always detected, but artificial radionuclides like *'I, 1**Cs és '*’Cs are rarely to
be proven. In 2024 a high-rate (400 m>/h) aerosol sampler is going to be commissioned at
NCPHP.

Fallout (washout) is collected continuously and analyzed monthly. *H, '*’Cs and total beta
activity concentrations are measured.

Radioanalysis of soil is a kind of indirect monitoring of fallout, as RAMDAN takes
undisturbed soil samples. Grass samples are also investigated (after drying and ashing).
Samples from standing water and running water are taken monthly in each county by the
RAMDAN laboratories of the county government offices. NCPHP samples Danube at 6 places
(Gonyt, Budapest North, Budafok, Paks, V2 channel of Paks Nucler Power Plant, Mohacs) as
well as Lake Szelidi as a reference.

Measurement techniques that are applied are efficient enough to detect activity
concentrations much below the reporting levels.
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AZ ERMAH MUKODESE ES EREDMENYEI (2016-2023).
MASODIK RESZ - ELELMISZERMINTAK

Glavatszkih Nandor!, Homoki Zsolt'?, Kerekes Irén?, Kohari Gyorgy?,
Kovendiné Kényi Jilia!, Lorant GyorgynéS, Orosz Péter>,
Palvolgyiné Szabé Zsuzsanna®, Szarkané Németh Agnes!, Szigeti Agnes!,
Osvath Szabolcs!

INemzeti Népegészségiigyi és Gydgyszerészeti Kizpont
2Pannon Egyetem
3Tolna Varmegyei Kormanyhivatal
“Csongrad-Csanad Varmegyei Kormanyhivatal
*Hajdvi-Bihar Varmegyei Kormdanyhivatal
SGydr-Moson-Sopron Varmegyei Kormdnyhivatal

A kornyezetiinkben 1évl természetes €s mesterséges eredetii radioaktivitas figyelemmel
kisérése allami feladat; ezért jogszabaly (a 489/2015. Korm. r.) intézkedik az Orszagos
Kornyezeti Sugarvédelmi Ellendrz6 Rendszer (OKSER) miikddtetésérdl. Az OKSER adatainak
a zome a 3 nagy ellendrzé adatszolgaltatd kozponttol szarmazik. Ezek egyike a Nemzeti
Népegészségligyi €s Gyogyszerészeti Kozpont (NNGYK) iranyitasa alatt all6 Egészségiigyi
Radioldgiai Mér6 és Adatszolgaltatd Halozat (ERMAH). Ebben az eldadasban az ERMAH 2
fovarosi és 5 vidéki laboratoriuma altal vett és elemzett élelmiszermintakat, a mérési
eredményeket és az azokbol levonhat6 kovetkeztetéseket mutatjuk be.

Az ERMAH egyik célja a lakossag dozisterhelésének a becslése, ezért — az arérzékeny
atlagfogyasztét modellezve — az ¢élelmiszermintdkat szupermarketek polcairdl vessziik,
tobbnyire a legolcsobb (éppen akcids) terméket valasztva. Tudomasunk szerint hazankban csak
az ERMAH vizsgal ,,vegyes élelmiszer”-mintakat (azaz fogyasztasra kész ebédmeniit). Ezeket
kif6zdébdl, menzarol, ételfutartol szerezziik be.

A mintdkat altaldban szaritds és hamvasztds utan mérjiik. Gazataramlasos detektorral
40K -t6] szarmazik, igy ennek a mennyiségnek a legtdbb mintdnal nincs, csak a zdldségek és
gylimolcsok esetében van jelentési szintje.

Nagytisztasagu félvezeto (HPGe) detektoros spektrométerrel felvessziik a mintak gamma-
spektrumat. Ebbdl a “°K mellett minden minta esetében meghatarozzuk a '*’Cs (és sok esetben
aktivitdskoncentraciok dsszevetése a mérések belsé minéségellendrzésére szolgal. A *'Cs egy
mesterséges radionuklid, ami maghasadas soran nagy hozammal keletkezik, tehat a 1égkori
atombomba-robbantasoknak és a nuklearis Iétesitmények baleseteihez kapcsolddo
kibocsatasoknak egy fontos indikatora. Jelenléte szamos mintdban még mindig kimutathato,
ezért tobb ¢lelmiszer mintatipus esetében jelentési szintje is van.

A legfontosabb Ca-forrasunkat jelent6 tejbol, tejtermékekbdl (sajt, taro, tejfol) és a vegyes
élelmiszerbdl egy masik hossza felezési idejii tipikus hasadési terméknek, a *°Sr-nek az
aktivitaskoncentracidjat is meghatdrozzuk. Ez kozvetett moédon torténik, a “°Sr
bomlastermékének, a *’Y-nek a tomény salétromsavas kdzegbdl torténd tributil-foszfatos
(TBP) folyadék-folyadék extrakcidjan €s mérésén keresztiil.

Az OKSER tevékenységérdl minden évben jelentés késziil, amit az érdeklddok megtalalhatnak
az OAH (illetve a 2014 el6tti jelentések esetében az NNGYK) honlapjan (www.haea.hu illetve
nngyk.gov.hu).
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OPERATION AND RESULTS OF RAMDAN (2016-2023).
SECOND PART - FOOD SAMPLES

Nandor Glavatszkih!, Zsolt Homoki'?, Irén Kerekes®, Gyorgy Kohari4,
Julia Kovendiné Konyi', Gyorgyné LorantS, Péter Orosz®,
Zsuzsanna Palvolgyiné Szabé®, Agnes Szarkané Németh!, Agnes Szigetil,
Szabolcs Osvith!

!National Center for Public Health and Pharmacy
2University of Pannonia
3Tolna County Government Office
“Csongrad-Csandd County Government Office
SHajdui-Bihar County Government Office
$Gydr-Moson-Sopron County Government Office

In Hungary, it is expected to monitor the radioactivity (both of natural and artificial origin)
in our environment. The 489/2015 Gov. decree regulates the structure and operation of the
National Environmental Radiation Monitoring System (NERMS). One of the 3 monitoring
networks that provide data to NERMS, is the Radiological Monitoring and Data Acquisition
Network (RAMDAN), which is led by the National Center for Public Health and Pharmacy
(NCPHP). Type of samples taken and analyzed by the 7 RAMDAN laboratories (2 placed in
the capital city and 5 in county seats) are presented and the results are discussed.

Monitoring program focuses on the dose of the price-sensitive “average consumer”,
therefore typical customer habits are followed at sampling (e.g. buying the cheapest product).
Food products and mixed diet (purchased from restaurants, canteens, food delivery services)
are also analyzed.

Samples are typically dried and ashed. Gas flow detector is used to determine the total beta

activity concentration; which originates mainly from natural *°K, therefore it has no reporting
level for the most type of samples (except in case of vegetables and fruits).
Gamma-ray spectrometry using high purity Ge (HPGe) detector is performed to determine the
activity concentration (or limit of detection) of *°K, *’Cs and '3*Cs. Comparison of total beta
and “°K activity concentrations serves as quality check. '*’Cs is an artificial radionuclide, a
high-yield fission product released from atmospheric nuclear bomb tests and nuclear power
plant accidents. It is still present in the environment, therefore it has reporting levels.

Activity concentration of *’Sr (another typical high-yield fission product) in milk, dairy
products (cheese, quark, sour cream) and mixed diet is also determined; as these are the most
important sources of Ca. Radioanalysis of *°Sr is performed due to the radiochemical separation
(liquid-liquid extraction using tributyl phosphate) and measurement of its progeny *°Y.

Yearly reports of NERMS are available at homepages of Hungarian Atomic Energy
Authority (HAEA, www.haea.hu) and NCPHC (nngyk.gov.hu).
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A TALAJ RADON POTENCIAL VIZSGALATOK HATTERE,
GYAKORLATA ES EREDMENYEI
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INemzeti Népegészségiigyi és Gydgyszerészeti Kozpont
’Pannon Egyetem

Az elmult évtizedekben egy radioaktiv nemesgaz, a radon keriilt a sugarvédelemmel
foglalkozok érdeklédésének fokuszaba mivel a radon a masodik legnagyobb kockazati tényezo
a tlidorak kialakulasaban a dohanyzast kovetden. A WHO kozleménye alapjan az Osszes
megbetegedés kb. 3-14%-aért felelds a radon.

A nemzetkozi tudomdnyos szervezetek ajanlasait figyelembe véve az Eurdpai Unid is
beépitette a sugarvédelmi iranyelvébe (2013/59/EURATOM direktiva) a természetes
forrasokbol szarmaz6 expoziciok korlatozasanak elvét, és kovetelményeket fogalmazott meg a
betartdsukra. 2021-ben indult el Magyarorszagon a Nemzeti Radon Cselekvési Terv
célkitiizéseinek megvalositasa a Nemzeti Népegészségiigyi Kozpont irdnyitasaval. Ennek célja
megismerni a hazai lakossag radon-kitettségének nagysagat és teriiletenkénti valtozatossagat.
Figyelmet igényld, jelentds radonszint olyan zart terekben tud kialakulni elsédlegesen, ahol
alacsonyabb a szell6zés €s nagy a radon bearamlas mértéke. Tipikus ilyen helyek pl. az
épiiletek, a foldalatti iiregek (banyak, barlangok) és a gyogyvizes fiirdok. Az épiiletekben 1évo
radon legnagyobb részt az alatta 1év6 talajbol szarmazik, amelyhez hozzajarul az épitéanyagbol
felszabaduld radon is. Ezért fontos szdmunkra, hogy mekkora a talajgazban a radon-
koncentracid. Ez azonban 6nmagaban csak kdzvetett kockazatot jelent. Fontos tudni azt is, hogy
milyen konnyen jut ki a radon a talaj porusaibol a felszinre. A kettd paraméterbdl egyiitt lehet
kovetkeztetni egy adott teriiletet jellemzo, talaj eredetli, in. geogén radon potencial (GRP)
értékére. Az orszagos radon program egyik kiemelt célja ezért hazank teriiletének felmérése
talaj radon potencial szempontjabol.

A vizsgalatok EC JRC éltal elfogadott modszertanat Csehorszagban, Matej Neznal ¢és
munkatarsai dolgoztak ki. A terepi vizsgélataink sordn mi is e modszer alapjan dolgozunk. A
képességének (un. permeadbilitasanak) a helyszini meghatarozasan alapul. A kettd
eredményébdl szamithatdo a geogén radon potencial értéke. A mérési eredmények mellett
feljegyezziikk az idGjarasra vonatkozd informacidkat is, mérjilk a hattér gamma-
dozisteljesitményt €s talajmintat vesziink a laboratoriumi mérésekhez.

Az NNGYK és a Pannon Egyetem egylittmitkddéseként mostanaig felmérésre keriilt a
Dunéntul teljes teriilete, az Eszaki-kozéphegység Miskolctol keletre esd része, valamint az
Alfold jelentds része. Eddig tobb mint 2150 helyszinen tortént vizsgalat. A helyszini
vizsgalatok befejezésére varhatoan 2025-ben keriil sor. Ugyanakkor mar elkezd6dott az
eredmények kiértékelése, statisztikai feldolgozasa. Az eredményeket onmagukban, a geoldgiai
informaciokkal, valamint a beltéri radon felmérés eredményeivel Gsszevetve vizsgaltuk. Ez
alapjan elmondhatd, hogy a legtobb tajegységiinkdn a mért értékek heterogenitast mutattak, de
a helyszineket a talajtani besorolasuk alapjan csoportositva, az egyes formaciokhoz tartozo
értekek egymastdl megkiilonboztethetd eloszlastak. Egyesek alacsonyabb, méasok magasabb
talaj radon potenciallal jellemezhetdk.

Eldadasunkban bemutatjuk a talaj radon potencidl vizsgalatok sziikségességének okat,
elméleti hatterét, gyakorlati kivitelezését és az eredmények elemzésébdl eddig levonhato
kovetkeztetéseinket.
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A radioactive noble gas, the radon, has gotten into the focus of interest of some radiation
protection specialists in the last decades. Why the radon? Because of the radon is the second
leading factor in the incidence of developing lung cancer after smoking. According to WHO
Radon Handbook, the radon is responsible for 3-14% of all incidences.

Several international scientific organisations propagated the necessity of limitation of
exposures from natural sources in their recommendations. The European Union has adopted
this principle and updated its own radiation protection directive (2013/59/EURATOM
Directive) amended with requirements for monitoring and control of the natural radiation
sources among the public and workers. In 2021, a comprehensive, nationwide radiation health
program was launched by the National Public Health Center in Hungary. The aim of the
program was to get data about the magnitude and spatial distribution of radon exposure of the
general Hungarian population.

The radon can primarily accumulate in significant amounts only in confined spaces where
the ventilation rate is low and the radon ingress speed is high. Such typical places are the
buildings, underground cavities (mines, caves) and thermal spas. The radon in the buildings
originates primarily from the soil underneath the house. The building material can also have
some contribution to its level. Thus, the radon concentration of the soil is an important factor.
The gas permeability of soil is another important parameter, which provides information on
how easily the radon gas came out from the soil. Using these parameters, we can calculate the
so-called geogenic radon potential (GRP) value, which is applicable to characterise the soil
originated radon risk potential of an area. One of the priority goals of the national radon program
is to examine the whole territory of Hungary from the point of view of soil radon potential.
The methodology of the soil radon potential study accepted by the EC JRC was developed in
the Czech Republic by Matej Neznal et. al. We followed the same procedure during our field
expedition work. The test method is based on the in-situ determination of radon concentration
and the permeability of soil gas at 80 cm depth. The value of the geogenic radon potential can
be calculated from the results of these two parameters using the appropriate formula.
Additionally, the weather information is recorded, the background gamma dose rate is measured
and soil samples are taken for laboratory examination purposes, respectively.

A large part of the territory of Hungary has already been surveyed as a result of the
cooperation between the NCPHP and the University of Pannonia. More than 2150 sites have
been surveyed until now. These surveys are expected to be completed in 2025. At the same
time, the evaluation and statistical processing of the results has already begun. The results are
examined in themselves, and in connection with the geological information and the results of
the indoor radon survey. The results of analysis showed that the measured values varied within
the examined field, but if we grouped the values according to the geology, they could be
characterised with a specific distribution. Some geology formations can be characterised with
lower, other ones with higher soil radon potential.

In our presentation, we would like to present the theoretical background, the practical
implementation of the soil radon potential studies and our conclusions that can be drawn from
the results of the analysis.
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