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MEGEMLEKEZES DR. KANYAR BELAROL

Taba Gabriella

Semmelweis Egyetem, Budapest 1085 Ull6i ut 26.

2015. junius 8-an, 75 éves koraban elhunyt Prof. Dr. Kanyar
Béla nyugalmazott egyetemi tanar, Semmelweis Egyetem
Sugarvédelmi Szolgalat egykori vezetdje, sugarvédelmi kutato
és szakérto.
Dr. Kanyar Béla elmondasa szerint még kozépiskolas kordban az
Elet és Tudomany c. hetilap ,,Logar Miska” feladvanyai megoldasa
soran elnyerte Oveges Jozsef: A leglijabb kor fizikdja cimii
konyvét. Ez az esemény hatirozta meg, hogy késébb az ELTE TTK
fizika szakara jelentkezett. PhD dolgozatat 1963-ban a KFKI
Magfizika II. laboratoriumban FeRh-6tvozetek belsé magneses
terének mérése témabol irta.
] Az elsé munkahelye a Gamma Miivek Izotdplaboratériuma volt,
ahol tobbek kozott szcintillacios méréstechnikaval foglalkozott ¢és elvégzett egy
reaktortechnikai tanfolyamot is.

1964 és 1972 koz6tt a Budapesti Orvostudomanyi Egyetem Orvosi Fizikai Intézetének (ma
SE Biofizikai és Sugarbiologiai Intézet) munkatarsa volt, ahol a kisérleti munka mellett a
szamitastechnikai alkalmazéasokkal tAmogatta az orvostudomanyt. Késdbb 1972 és 1982 kozott
az Egyetem Szamitokozpontjaban dolgozott.
1970-1982 kozott résztvett az Szamitégépes Orszdgos Besugarzastervezési Halozat
1étrehozasaban ¢és lizemeltetésében. Ez nagy mindségi ugrast jelentett a hazai betegek

crer

jart. Hatasat ma is érezziik.

Dr. Kanyar Béla 1982-ben lett az Orszagos ,,Frédéric Joliot-Curie” Sugarbiologiai és
Sugéregeszsegiligyi Kutato Intézet (OSSKI) munkatarsa, az akkori Szamitas- és Méréstechnikai
Osztaly osztalyvezetdjeként. Fontos feladataul kapta a Paksi Atomerdmii kornyezetében
létrehozandd Un. hatdsagi kornyezeti sugarvédelmi ellenérzé rendszerének (HAKSER)
fejlesztését. Tole indult ki az a kezdeményezés, amely révén az Intézet olyan, az akkori hazai
kutatointézetekben még ritkasdgnak mindsiild, korszerli szamitogépet szerzett be, amellyel nem
csak a hatdsagi kornyezeti ellendrzés kozponti adatgytjtési és feldolgozasi feladatait lehetett
megoldani, hanem az Intézet egyéb kutatdsi eredményeinek elemzéseihez is hatékonyan fel
lehetett hasznalni.

Kulcsfontossagi szerepet vallalt az 1986-ban bekovetkezett csernobili atomerdmii
balesetét kovetéen a hazai kornyezet radioldgiai ellendrzésének megszervezésében,
lebonyolitdsdban; az e terlileten végzett kiemelkedd munkdjéért allami kitlintetésben is
részesiilt.

Mar ezt megel6zden is az egyik f6 kutatasi teriilete a kornyezetbe kikeriilt radioaktiv
izotopok vandorlasanak, terjedésének matematikai leirdsa, modellezése volt. Bekapcsolodott
tobb nemzetkdzi modellezési kutatocsoport munkajaba, amelyek koziil a legjelentdsebbek a
svéd tudomanyos akadémia altal elinditott Biospheric Model Validation Study (BIOMOVS),
illetve a Nemzetkdzi Atomenergiai Ugynokség altal szervezett Validation of Model Prediction
(VAMP) munkacsoportok voltak. Szintén Kanyar Béla nevéhez flizddik a hazai
sugaregészségiigy egy jelentds allomésa, mikor is a *90-es évek elején elkezdddott a kiilonbozo
agazatok és intézmények sajat, addig egymastal elkiiloniilt radiologiai haldzatainak integralasa
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egy orszagos kornyezeti sugarvédelmi ellen6rzo rendszerré (OKSER). 1989-ben kinevezték az
Intézet Sugaregészségiligyi Foosztalya fosztalyvezetdjének, amely beosztast 1995-ig latta el,
mikor is megpalyazta és elnyerte a Veszprémi Vegyipari Egyetem Radiokémiai Tanszékének
féorvos elismerd oklevelét kapta meg.

Dr. Kanyar Béla professzor 1995 06szén keriilt az akkor még Veszprémi Egyetem
Radiokémia Tanszékének élére. Rovid idon beliil habilitalt, igy megkapta a tanszékvezetd
egyetemi tanar Kkinevezést. Patronalasaval Iétrejott a Kornyezetmérnok szakon a
Radiookolégiai Szakirany. Uttord szerepet vallalt a szaktargyak kidolgozasaban. Szerzbje volt
a,,Kornyezeti sugarzasok, radiodkologia, A sugarzasok elleni védelem dozimetriai és hatastani
alapjai, Anyagszerkezeti vizsgalatok radioaktiv sugdrzéssal, és a Nuklearisbalesetelharitas
telephelyen kiviil” ciml egyetemi jegyzeteknek, majd megsziiletett a két kiadast is elért
»Radiookologia és kornyezeti sugarzasok™ egyetemi tankonyv. A ,,Radiodkologia, Nuklearis
technoldgia, Nuklearis balesetek elharitasanak tervezése, Anyagszerkezeti vizsgalatok,
Radionuklidok terjedésének szamitdégépes szimulacidja cimii targyak oktatasa mellett tervezési
feladatok és diplomadolgozatok témavezetését végezte. ,,Egyetemi évei” alatt harom f6 PhD
hallgatd témavezetdje volt. Tanitvanyai jelenleg is fontos poziciot toltenek be a hazai
sugarvédelem teriiletén. Oktatasi feladatait nagy kedvvel, teljes odaadassal végezte. Nagy
gonddal figyelt arra, hogy tananyagidban mindig a tudomany legujabb eredményei
szerepeljenek. Munkatérsait, beosztottjait is mindig az igényes munka elvégzésére 0sztonozte.
Tobb hazai és nemzetkozi konferencia szervezésében vett részt. Fontos szerepet toltott be ama
mar ,,Radiokémiai és Radiodkologiai Intézet” szinvonalanak, elfogadottsaganak novelésében.

Az Allami Egészségiigyi Kozpontban 2008-ban inditotta el és alapozta meg a
sugarvédelmet, majd 2009 elején adta 4t a Sugarvédelmi Szolgalat vezetését, egészségiigyi
okok miatt.

2005-t81 2014-ig a Semmelweis Egyetem Sugarvédelmi Szolgalatanak vezetdje volt.
Stlyos betegsége ellenére végezte munkdjat, amig csak tudta. 2014. novemberében lekdszont
a Szolgalat vezetésérdl, de bdlcs tandcsaival tovabbra is segitette utddja munkajat.
Jelentdsebb szakmai munka elismerésért kapott kitiintetések:

e 1991 Tarjan-emlékérem
e 2004 Magyar Koztarsasagi Erdemrend lovagkeresztje
e 2010 Sugarvédelmi Emlékérem

Kozel 100 lektoralt folyoirat kozlemény, konferencia kdtetben tobb mint 100 teljes eléadas,

és tobb mds anyag (konyv, kdnyvfejezet, jegyzet, pl. NAU TECDOC) szerzdi kozott szerepel.
Fiiggetlen hivatkozasok szama kb. 150.
Nagy elméleti felkésziiltséggel, gyakorlati tapasztalattal és diplomaciai érzékkel rendelkezett.
Azon kevés szakemberek egyike volt, aki a sugarvédelem majdnem minden teriiletét atlatta és
mivelte. Ez tette lehetéve, hogy olyan szerteagazo teriileten, mint a Semmelweis Egyetem, ahol
sok és sokféle sugaras munkahely van, eredményes munkat tudott végezni, ahogy volt fonokei
¢s a vele munkakapcsolatban lévok is elismerték: kdozmegelégedésre. Szorgalma szakmai
munkdja mellett csaladapa és nagypapa is volt.

Emlékét megdrizziik. Munkassaga és személyisége 6rok példa a jové nemzedék szamara.
Nagyon koszonjiik Tanar Ur!
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RONTGENDIAGNOSZTIKA ALKALMAZASA FESTMENYEK
VIZSGALATABAN

Végvari Zsofia
Festményvizsgalati Labor, Budapest, 1123, Kék golyo utca 17

A festmények szerzdségének megitélésekor a szubjektiv értékitélet és az ecsetkezelés
vizsgéalata 6nmagéaban nem nyujt megbizhatd alapot — kiilondsen abban az esetben, ha az
elokertilt mlirdl csupan régi, kezdetleges technikaval késziilt felvételek allnak rendelkezésre.
Az 1d6 mulasaval a festmények feliiletére rakodott idegen rétegek, a sotétedd lakkréteg, a
pigmentek fakuldsa, valamint a restauralasok ¢€s sériilések nyomai eltorzitjak az eredeti latvanyt.
A szemrevételezéssel torténd elemzés igy sokszor nem a miivész eredeti alkotasat, hanem annak
rétegzett, modosult allapotat tiikkrozi. Egy festmény azonban nemcsak esztétikai, hanem fizikai
¢s kémiai jellemzdket is hordoz, amelyek az alkotdi kézjegy ugyanolyan hiteles lenyomatai,
mint a kompozici6é vagy a stilusjegyek. Ezért a miivek értékelése nem pusztan stiluskritikai
feladat, hanem interdiszciplinaris kutatas, amelyben a miivészettorténet eredményeit a
természettudomanyos vizsgalatok — pigmentanalizis, fizikai anyagvizsgalatok — egészitik ki.

A Festményvizsgalati Laborban t6bb mint 17 éve végziink olyan kutatasokat, amelyekben
a human ¢és redltudomanyos moddszerek egyiitt szolgalnak a megbizhat6d eredetiségvizsgalat
alapjaul. Jelen el6adasban a festmények komplex diagnosztikai mddszereit ismertetem, kiemelt
hangsullyal a rontgenfelvételek, az XRF spektroszkopia és a Bruker M6 Jetstream makro-XRF
térképezo rendszer eredményeire. Teljes vizsgalati sorozatokon keresztiil mutatok be olyan
esettanulmanyokat, ahol a tobb modszer kombinacidja lehetové tette szabad szemmel nem
lathatd részletek feltdrasat, koztik also, rejtett kompozicidk azonositdsat is. Az
anyagvizsgalatok eredményei nemcsak a miivek datidlasdhoz és a felhasznalt fest¢kanyagok
meghatarozasahoz nyujtanak bizonyité erejli adatokat, hanem 0 megvilagitasba helyezhetik az
alkotoi folyamatot és a szerzéség kérdését is. A bemutatott példak ravilagitanak arra, hogy a
roncsolasmentes diagnosztika és a miivészettorténeti értelmezés Otvozése a festmények
eredetiségének megbizhato azonositasahoz vezetd egyetlen ut.
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A VASIONOK UTJA A MELYSEGI ASVANYOKTOL ES
KOZETEKTOL A TALAJIG - A M(")SSBAUER-SPEKTRUMAIK
TUKREBEN

Lazar Karoly!, Mathé Zoltan?

! HUN-REN Energiatudomanyi Kutatékozpont, EKBI, BNC
2 Mecsekérc Zrt.

A Mossbauer-spektroszkopia szamara az egyik legkonnyebben hozzaférheté atommag az
TFe izotopé. Masrészt a vas a negyedik legelterjedtebb elem a foldkéregben. Ugyanakkor a
vasionok a foldfelszinen szdmos bioldgiailag fontos folyamatanak aktiv részt vevoi is.
Erdeklédésre tarthat szamot a vasionok vandorlasa a foldkopenybél a talajig. Magyarorszag
egyik iiledékes kézetének (Bodai Agyagkd) példdjan mutatjuk be, hogy milyen atalakuldsok
soran keriil a vas a magmas kdzetek rétegszilikat 4svanyaibol a felszini talajrétegekbe.

TRAVEL OF IRON IONS FROM DEEP MINERALS AND STONES TO
SOIL AS REFLECTED IN THEIR MOSSBAUER SPECTRA

Karoly Lazar!, Zoltin Mathé?

'HUN-REN Centre for Energy Research, EKBI, BNC
’Mecsekérc Lid.

One of the most easily accessible nucleus for Mdssbauer spectroscopy is that of the 57Fe
isotope. From another aspect iron is the fourth most abundant element in the Earth’s crust. At
the same time iron ions participate in important biological processes in the biosphere. Tracking
the path of iron ions from the stones of Earth’s crust to the soil may attract certain interest.
Changes and transformations in siting of iron ions in layered silicate minerals in the example
of one of the sedimentary rock formations of Hungary (Boda Claystone) are demonstrated in
this process.
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FOGJATOK MEG, HA TUDTOK!
AVAGY
RADIOAKTIV ANIONOK DIFFUZIOSEBESSEGENEK
CSOKKENTESE KEMIAILAG MODOSITOTT AGYAGGAL

Koénya Jézsef, M. Nagy Noémi

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

A nukleéris hulladékok geoldgiai tarolasanal elengedhetetlen a kationos és anionos
radioaktiv anyagok diffuzidsebességének egyidejii csokkentése. A természetes agyagkdzet
altalaban csak a kationok diffuzids sebességét csokkenti, az anionokét nem. Ebben a
tanulmanyban a bentonitban taldlhatd kalciumionok kb. felét eziistionokra cseréltiik, hogy
egyszerre csokkentsiik a radioaktiv kationok (!¥’Cs") és az anionok (°Cl,, "I
diffuzidsebességét. Ez az eziisthalogenidek kicsapodasanak koszonheté a rétegkozi térben. Igy
elérhetjiik, hogy az anionos és kationos radioaktiv anyagok diffuzids egyiitthatdja egyarant
kicsi a tomoritett eziist-kalcium-bentonitban (10713-107!2 m?/s), ami lehetdvé teszi, hogy az
eziist-kalcium-bentonit része legyen a miiszaki gatrendszernek. Megfigyelheté azonban, hogy
jodidionok esetében a hordozd jelenléte befolyédsolja a specieszeket, és igy a diffuzios
sebességet is. A hatés a koncentraciotol fiigg: koriilbeliil 10 mol dm™ jodidkoncentricidig a
diffizids egyiitthatok az eziistjodid kicsapodédsa miatt csokkennek. Ezen koncentraci6 felett a
diffuzios egyiitthatok a negativ toltésti I - és Agly™ -specieszek kialakuldsa miatt novekednek,
de nem haladjak meg a 10! m?s tartomanyt, ami az anion diffuziés sebességének
csokkentéséhez teljesen megfeleld.

A Dbentonitréteg eziisttartalma hatdrozza meg a diffuzids sebesség csokkenésének
id6tartamat. Amikor az eziistionok teljesen atalakulnak eziist-halogeniddé, azaz az eziistionok
elfogynak, az anionok mar nem tudnak kicsapddni, igy a diffizios sebesség a természetes
bentonitokban jellemzd értékig emelkedhet. A hordozo jelenléte ezért negativ hatassal van,
mivel az eziistionok egy részét felveszi.
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CATCH ME, IF YOU CAN!
OR
REDUCTION OF DIFFUSION RATE OF RADIOACTIVE ANIONS
BY CHEMICALLY MODIFIED CLAY

Jozsef Konya, Noémi M. Nagy

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

In the geological disposal of nuclear waste, it is essential to simultaneously reduce the
diffusion rates of cationic and anionic radioactive materials. Natural clay rock generally reduces
only the diffusion rate of cations, not that of anions. In this study, approximately half of the
calcium ions in bentonite were replaced with silver ions in order to simultaneously reduce the
diffusion rates of radioactive cations (!*’Cs") and anions (*°C1", "*'I"). This is due to the
precipitation of silver halides in the interlayer space. In this way, we can achieve a low diffusion
coefficient for both anionic and cationic radioactive materials in compacted silver-calcium
bentonite (10~°~107'2 m%/s), which allows silver-calcium bentonite to be part of the engineered
barrier system. However, it can be observed that in the case of iodide ions, the presence of the
carrier influences the species and thus also the diffusion rate. The effect depends on the
concentration: up to an iodide concentration of approximately 10 mol dm>, the diffusion
coefficients decrease due to the precipitation of silver iodide. Above this concentration, the
diffusion coefficients increase due to the formation of negatively charged I and Agl>™ species,
but do not exceed the range of 10712 m?/s, which is completely sufficient to reduce the diffusion
rate of the anion.

The silver content of the bentonite layer determines the duration of the decrease in diffusion
rate. When the silver ions are completely converted to silver halide, i.e., the silver ions are
depleted, the anions can no longer precipitate, so the diffusion rate can increase to the value
typical of natural bentonites. The presence of the carrier therefore has a negative effect, as it
uses up some of the silver ions.
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JATSZD LE UJRA — ARCHIVALT ZENE HELYREALLITASA SERULT
ANALOG MAGNESES FELVETELEKROL SZINKROTRON
RIXS-MCD SEGITSEGEVEL

Németh Zoltan', Vanké Gyorgy!, Sikora Marcin?, James Ablett?, Jack Harrison?,
Sebastian Gliga*

I HUN-REN Wigner Fizikai Kutatékézpont, Budapest
2 SOLARIS National Synchrotron Radiation Centre, Krakko, Lengyelorszag
3 Synchrotron SOLEIL, Saint-Aubin, Franciaorszag
4 Paul Scherrer Institute PSI, Villigen, Svdjc

A 20. szazadi audiovizualis 6rokség nagy része magneses szalagon van tarolva. A szalagok
azonban kopasnak és kémiai bomlasnak vannak kitéve, ami miatt magneses fejekkel, amelyek
fizikai kapcsolatban vannak a szalaggal, mar nem olvashatok. Ez a kulturdlis 6rokség,
felbecsiilhetetlen miivészi értékek végleges elvesztéséhez vezethet. A kozelmultban sikeriilt
szinkrotron RIXS-MCD (Resonant Inelastic X-ray Scattering Magnetic Circular Dichroism)
modszer segitségével, Johann spektrométert hasznalva anal6g hangfelvételeket kiolvasnunk,
ami egy igéretes lehetdség roncsolt magneses szalagok tartalménak megmentésére ¢és
digitalizalasara. Az eldadasban bemutatjuk a Soleil és az ESRF szinkrotronok 3 mérési idejében
elvégzett proba kisérletek eredményeit, ahol médositott, off-Rowland elrendezésii kemény
rontgenspektrométereket optimalizaltunk annak érdekében, hogy javitani tudjuk a kiolvasas
sebességét, az adatok mindségét és megbizhatosagat. Célunk, hogy rutinszerien ki tudjunk
olvasni a HIFI hangzashoz sziikséges, koriilbeliill 15 kHz-es audiofrekvencidkat. Jelenleg
egyszerl frekvencidkat és néhdny masodpercnyi, erre a célra készitett klasszikus zenét tudunk
kiolvasni, de a cél egy ,,sticky shed” szindroméaval rendelkezd, romlott B.B. King-felvétel egy
részének mérése.
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PLAY IT AGAIN — RECOVERING ARCHIVED MUSIC FROM
DEGRADED ANALOGUE MAGNETIC RECORDINGS
USING RIXS-MCD

Zoltan Németh!, Gyorgy Vanké', Sikora Marcin?, James Ablett®, Jack Harrison?,
Sebastian Gliga*

! HUN-REN Wigner Research Centre for Physics, Budapest, Hungary
2 SOLARIS National Synchrotron Radiation Centre, Krakéw, Poland
3 Synchrotron SOLEIL, Saint-Aubin, France
4 Paul Scherrer Institute PSI, Villigen, Switzerland

A large fraction of 20th century audiovisual heritage is stored on magnetic tape. However,
tapes suffer from wear and chemical decay that make them unreadable using magnetic heads,
which are in physical contact with the tape. This can lead to permanent loss of cultural heritage
as well as inestimable ‘loss of artistry’. We have recently obtained excellent proof-of-concept
results with RIXS-MCD using a Johann spectrometer to readout analogue audio recordings.
Here, we present the results of 3 recent beamlines at Soleil and ESRF synchrotrons, where we
used modified off-Rowland hard X-ray spectrometers to optimize the speed, data quality, and
reliably of readout audio frequencies up to ca. 15 kHz, necessary for high fidelity audio.
Currently we are able to read out simple frequencies and a few seconds of purpose created
classical music, but the goal is to measure a segment of a degraded B.B. King recording with
‘sticky shed’ syndrome.
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MUTARGYAK DIAGNOSZTIZALASA ES ALLAGMEGOVASA
CELJABOL VEGZETT NEUTRON- ES GAMMA-BESUGARZAS
ALKALMAZASANAK ELONYEI ES KOCKAZATA

Kasztovszky Zsolt?, Buczk6 Noémi Anna?, Duizs Krisztina®, Kovacs Andras¢,
Takacs Erzsébet?, Toth Tiinde?, Volgyesi Péter?, Wojnarovits Laszl6?, Mihaly Judithd,

@ HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont, 1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.
b Magyar Nemzeti Miizeum Kozgytijteményi Kozpont, 1088 Budapest, Miizeum krt. 14-16.
¢ Atomenergia Mérnokiroda Kft., 1121 Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33.
¢ HUN-REN Természettudomdnyi Kutatokozpont, 1117 Budapest, Magyar tudésok koritja 2.
¢ Eszterhazy Karoly Katolikus Egyetem, 3300 Eger Ledanyka u. 12.

A Budapest Neutron Centrumban kiilonb6z6 neutronos technikékat alkalmazunk
mitargyak Osszetételének és szerkezetének meghatirozasara, tobbek kdzott nyersanyageredet
vagy eredetiség vizsgalata céljabol. Emellett nemrégiben — Magyarorszagon eldszor —
megkezdtiik nagy d6zisi gamma-sugéarzassal végzett sugarkezelés alkalmazasat allagmegdovasi
célbol. Mindkét esetben a targyak épségének megorzése a legfontosabb szempont.

Az alkalmazott neutron- és gamma-sugarzds mikroszkopikus hatdsait kisérletileg
ellendriztiik festett pergamenmintdkon, valamint régészeti csontmintdkon. Kiszdmitottuk
tovabba a neutronbesugarzas altal keletkezd indukalt radioaktivitast, és dsszehasonlitottuk azt
a nemzetkdzi sugarbiztonsagi ajanlasokkal. A PGAA, RAD és SANS berendezéseken végzett
besugarzasokat kovetden a festett pergamen mintdkon nem volt szabad szemmel vagy FTIR-
spektroszkopiaval észlelhetd karosodas. A festetlen fehér pergamen esetében azonban a hossz
expozicid (24 6ra PGAA és RAD) kisebb valtozast okozhat a kollagén szerkezetében. Az NAA
alkalmaval mar rovid besugarzas is lathatd valtozasokat okozott. Eredményeink szerint a
régészeti csontok nagy dozisu y-besugédrzasa nem valtoztatta meg jelentdsen a bioapatit
kristalyossaganak mértékét (IRSF) és kémiai Osszetételét (a karbonat/foszfat aranyt).
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ADVANTAGES AND RISKS OF USING NEUTRON AND GAMMA
IRRADIATION FOR THE DIAGNOSIS AND PRESERVATION OF
HERITAGE OBJECTS

Zsolt Kasztovszky?, Noémi Anna Buczko6?, Krisztina Duzs, Andras Kovacs®,
Erzsébet Takacs?, Tiinde Toth?, Péter Volgyesi?, Liszl6 Wojnarovits®, Judith Mihaly®¢

@ HUN-REN Centre for Energy Research, Konkoly-Thege Miklos street 29-33, Budapest 1121, Hungary
b Hungarian National Museum Public Collection Centre, Hungarian National Museum, Muzeum krt. 14—16,
Budapest 1088, Hungary
¢ Atomic Energy Engineering Co. Ltd., Konkoly-Thege Miklos street 29-33, Budapest 1121, Hungary
¢ HUN-REN Research Centre for Natural Sciences, Institute of Materials and Environmental Chemistry,
Magyar tudosok kérutja 2, Budapest 1117, Hungary
¢ Eszterhazy Karoly Catholic University, Leanyka utca 12, Eger 3300, Hungary

At the Budapest Neutron Centre, various neutron-based methods have been applied to
determine the composition and structure of tangible heritage objects for scientific purposes,
such as provenance or authenticity studies. In addition, we have recently started to introduce
the well-known methods of radiation treatment for preservation purposes in Hungary, using
high dose gamma-radiation. In both cases, the preservation of the objects’ conditions is of the
highest priority.

Microscale effects of the applied neutron- and gamma-irradiations have been
experimentally tested on parchment mock-up and on archaeological horse bone samples.
Furthermore, induced radioactivity due to irradiation with neutrons is calculated for and has
been compared with the international safety recommendations. No visible and spectral features
of damage could be observed on the painted test parchment samples after irradiations PGAA,
RAD, and SANS instruments. In unpainted white parchment, however, long-term exposure
(24h for PGAA and RAD) might cause minor change in collagen structure. Furthermore, NAA
caused visible changes even after short irradiation. According to our results, high dose y-
irradiation of archaeological bone has not changed significantly the degree of crystallinity
(IRSF) and the composition (carbonate/phosphate ratio) of the bioapatite.
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2025. oktober 14.
kedd

a
» Vértes Attila Ifjusagi Nivodij”
elnyerésére benyujtott

kozlemények

PALYAZATI FELHIVAS

A L Vértes Attila Alapitvany” nevii kozhasznli szervezet (a tovabbiakban: Alapitvany),
egylittmiikddésben az MTA Radiokémiai Tudoményos Bizottsagéval, (a tovabbiakban: MTA
RKTB) és a Magyar Kémikusok Egyesiiletével (a tovabbiakban: MKE), a 35 évnél fiatalabb
kutatok kiemelkedd kutatasi eredményeinek elismerésére 0sztondijat alapitott

,, Vértes Attila Ifjusagi Nivodij”

elnevezéssel.

A Vértes Attila Ifjasagi Nivodij (a tovabbiakban: Nivodij) 2025-ben azoknak a 35 évnél fiatalabb
kutatoknak adomdanyozhato, akik a radiokémia tudomanyok teriiletén végzett kutatasi témajuk
kidolgozasaban az utolsé két évben kimagasld eredményt értek el.

Az eredményeket sajat kutatdsi munkdjabol irt, minimum 4, maximum 6 oldal terjedelmii
dolgozat, valamint az MKE kozos szervezésében évente zajlo "Oszi Radiokémiai Napok"
konferencian tartott eldadas alapjan a szakértdi kuratorium itéli oda. A dolgozat alapjat képezheti
egy, referalt folyodiratban mar megjelent vagy megjelenésre elfogadott cikk, de a 4-6 oldalas
dolgozatot minden palyazénak meg kell irni. Ebben az esetben az eredeti cikket is mellékelni kell,
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¢s fel kell sorolni a dolgozat irodalomjegyzékében. (A dolgozat megirasdhoz alkalmazando6 sablon
a felhivashoz csatolva.)

A dolgozatot angol vagy magyar nyelven kell megirni, és tartalmazzon egy 100-400 szavas angol-
¢s magyar nyelvil 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 elsd szerzonek kell lenni.

A Nivodij két kategdridban itélhetd oda:

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

II. kategodria: Vértes Attila Ifjasagi Nivodij, Kiilondij

Az I kategoria nyertese nettd 100.000,- Ft, azaz szazezer forint 6sszegii Vértes Attila Osztondijban
részesiil. Az II kategoria nyertese nettd 70.000,- Ft, azaz hetvenezer forint 6sszegli Vértes Attila
Osztondijban részesiil. A Kiiléndij azoknak a sikeres palyazoknak adomanyozhato, akik masodik,
vagy tovabbi helyezést értek el.

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

Az 6sztondijat a nyertesek részére az Alapitvany biztositja és utalja at a dijazottaknak a Szakértoi
Kuratorium jegyzokonyve, és a dijazottak altal kitoltott személyi adatlap alapjan.

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

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

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

tovabba a beérkezd kozleményeket birald szakértok:

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

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

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

Alland6é meghivottak:
* Az Alapitvany kuratoriuma.
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A Szakért6i Kuratorium a Nivodijra vonatkozo tudnivalokat, tovabba ezt a palyazati felhivast a
"Oszi Radiokémia Napok" konferencia felhivassal egyiitt teszi k6zz¢é az MKE honlapjan.

Az irdsos palyazati munkat a konferencia honlapjan 1év6 on-line jelentkezési rendszeren keresztiil
kell benytjtani, DOC vagy RTF fajlba szerkesztve. A palyazathoz tartozd tovabbi anyagokat
(palyézati tUrlap, tarsszerz6i nyilatkozat, hallgatoi statusz igazolasa, beszkennelve (PDF vagy
JPEG, esetlegesen a folyoiratcikk DOI szdmot is tartalmazd PDF verzidja) pedig egy tomoritett
ZIP  fajl  formdjdban  e-mail-en  kérjiik  bekiildeni  (Joszai  Istvan,  e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu). Az adminisztrativ mellékletek egy eredeti, alairt példanyat az Oszi
Radiokémiai Napok regisztracios pultjanal kérjiik a konferencia kezdetén leadni. A palyazattal
kapcsolatban tovabbi felvilagositas a konferencia szakmai szervezdjétdl (Joszai Istvan, e-mail:
joszai.istvan@med.unideb.hu) kérhetd.

A palyazat benyujtasi hatarideje 2025. szeptember 25. A sziikséges formanyomtatvanyok és
sablonok letolthetdk a konferencia honlapjarol.

Budapest, 2025. majus 27.

Dr. Szab6 Janos Zoltan Dr. Homonnay Zoltan
az MKE {ligyvezetd igazgatdja a Vértes Attila Alapitvany Kuratériuménak
elnoke
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PALLADIUM-103 AS A THERANOSTIC AUGER ELECTRON
EMITTER FOR TARGETED RADIONUCLIDE THERAPY: FROM
CYCLOTRON PRODUCTION TO IN VIVO SPECT/CT IMAGING

Aicha Nour Laouameria®> 2, Matyas Hunyadi?, Domokos Mathé*#, Ralf K Bergmann®+*,
Jan Rijn Zeevaart>S, Zoltan Szucs?

! Doctoral School of Chemistry, University of Debrecen, Egyetem tér 1, H-4032 Debrecen, Hungary
2 HUN-REN Institute for Nuclear Research, Bem tér 18/c, 4026 Debrecen, Hungary
3 Department of Biophysics and Radiation Biology, HUN-REN TKI, Semmelweis University, Budapest, Hungary
4 In Vivo Imaging Advanced Core Facility, Hungarian Centre of Excellence for Molecular Medicine,
Budapest, Hungary
> NuMeRI, Nuclear Medicine Research Infrastructure NPC, Steve Biko Academic Hospital, Pretoria,
South Africa
¢ Applied Radiation, South African Nuclear Energy Corporation (Necsa), Pelindaba, South Afiica

Absztrakt

Egy 0], diffaziovezérelt szaraz desztillaciés modszert mutatunk be a palladium-103 ('*Pd)
hatékony elvalasztasara és visszanyerésére, amely magas hozamot biztosit minimalis radioaktiv
hulladék mellett. Az altalunk tervezett egyedi radionuklid-szétvélasztd rendszerrel (RSE)
tisztitott '©Pd-et allitottunk el8, amely alkalmas a tovabbi radiofarmakon-fejlesztési
alkalmazasokra. A biomolekularis hordozokkal torténd kelatképzés nagy stabilitdst mutatott,
mig az in vivo SPECT/CT képalkotas igazolta az egyenletes biodisztribiciot és a jelzés
integritasat. A '9Pd/!®™Rh in vivo generator viselkedése megerdsitette az altalunk feltételezett
Szilard—Chalmers-hatast, ugyanakkor a vartnal Iényegesen alacsonyabb lednyizotop-
felszabadulast tart fel, ami a jelenlegi Auger-bomlasi modellek pontatlansagara utalhat.
Eredményeink alatdmasztjak, hogy a '%*Pd igéretes theranostikai jeldlt a célzott Auger-elektron-
terapiaban.

Abstract

We present a novel diffusion-driven dry distillation method for the efficient separation and
recovery of palladium-103 (1Pd), achieving high yields with minimal radioactive waste. Using
our custom-designed radionuclide separation system (RSE), we produced purified 103Pd
suitable for downstream radiopharmaceutical applications. Chelation with biomolecular
carriers demonstrated high stability, and in vivo SPECT/CT imaging confirmed consistent
biodistribution and radiolabel integrity. The in vivo generator behavior of the '“Pd/!®*™Rh
system validated the Szilard—Chalmers effect but revealed substantially lower daughter release
than predicted, suggesting possible inaccuracies in current Auger decay models. These findings
highlight '®*Pd as a promising theranostic candidate for targeted Auger electron therapy.

1. INTRODUCTION

Targeted radionuclide therapy (TRNT) offers an advanced approach in cancer treatment,
enabling the selective delivery of cytotoxic radiation to tumor tissues with high specificity [1].
To date, most clinically utilized TRNT approaches rely on - or a-emitting radionuclides.
Although effective, their relatively long path lengths (ranging from micrometers to millimeters)
often result in off-target radiation exposure and collateral tissue damage [2]. In contrast, Auger
electron emitters are attracting increasing attention due to their extremely short tissue
penetration ranges, typically spanning from nanometer to micrometer scales [3]. This
characteristic enables subcellular-scale energy deposition, thereby facilitating highly localized
tumor cell eradication while substantially reducing radiation exposure to adjacent healthy
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tissues. Among candidate Auger emitters, palladium-103 (!*Pd) stands out as a clinically
relevant radionuclide. '®Pd decays via electron capture (EC) to metastable rhodium-103
('%mRh), with a half-life of 16.99 days.

Production of !%Pd is typically achieved via proton irradiation of '®*Rh targets through the
103Rh(p,n)!®*Pd nuclear reaction in a cyclotron. However, an enduring challenge in the field has
been the efficient and selective separation of '*Pd from bulk rhodium. Conventional wet-
chemistry based separation methods are limited by the chemical inertness of rhodium, high
material costs, and the generation of substantial volumes of radioactive waste [4-7].

To address these limitations, we developed a diffusion-driven dry-distillation method,
implemented in a custom-designed radionuclide separation equipment (RSE). This approach
exploits differences in the partial vapor pressures of palladium and rhodium to enable selective
volatilization and recovery of '®Pd. In this study, we report the complete workflow,
encompassing cyclotron production, dry-distillation based separation, purification, chelation,
and in vivo SPECT/CT imaging of '®Pd-labeled complexes. Furthermore, we investigate the
release kinetics of the daughter radionuclide 103mRh from the in vivo 103Pd/103mRh
generator system.

2. METHODOLOGY

2.1 Production, Separation, and Recovery of 1% Pd

Rhodium metal foils were irradiated with 11 MeV protons (20 pA, 30 h) using an MGC-20
compact multiparticle cyclotron at ATOMKI, yielding ~6 GBq of '%*Pd. Post-irradiation, the
foils were processed in the custom RSE via dry distillation. Under controlled thermal
conditions, palladium ions volatilized selectively from rhodium, subsequently condensing onto
a collection substrate. The deposited activity was recovered by washing the substrate with 2 mL
HCI, followed by purification through anion-exchange chromatography. Final elution was
performed with 1 mL ammonium hydroxide.

2.2 Preparation of 1 Pd-Labeled Chelator Complexes and Evaluation of '"*"Rh Release
Purified '*Pd was chelated with DOTA-TATE, DOTA-TOC, and a m-electron—delocalized
chelator, Phthalocyanine-TATE. Complexes were immobilized on Strata-X (reverse-phase) and
Strata-C18 (hydrophobic) SPE columns. Sequential elution with 0.01 M EDTA enabled
statistical quantification of ®*™Rh release, attributed to Auger electron-induced ionization and
bond dissociation.

2.3 Chelation and In Vivo Imaging
The bifunctional chelator NOTA was conjugated to amine groups of biomolecules and human
serum albumin microparticles [8, 9] (20 um diameter) using the NHS ester method.
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Figure 2. Chemical structure of NOTA (1,4,7-triazacyclononane-1,4,7-triacetic acid).

Nude mice (NMRI Nu/Nu) were injected intravenously with 100 uL (1-3 MBq) of '®*Pd-
labeled compounds. SPECT/CT scans were acquired at multiple post-injection time points.
Gamma emissions of '©Pd were quantified using Nucline acquisition software (see Table 1),
with the 20.5 keV gamma peak (20% energy window) selected for reconstruction.

Table 1. Detectable gamma emissions and relative abundances of '*Pd used in SPECT

imaging.
Name Peak (KeV) Intensity
Primary 20.50 76.930
Secondary 39.75 0.068
Tertiary 357.45 0.022

3. RESULTS

3.1 Separation and Recovery Yields

The RSE achieved '°*Pd separation efficiencies in the range of 72-91%. Subsequent recovery
from the collection substrate using acidic treatment, followed by purification through anion-
exchange chromatography, yielded 81-83%. These values demonstrate the feasibility of dry
distillation as a high-yield, waste-minimizing alternative to conventional wet-chemistry
separation approaches.

3.2 Daughter Radionuclide Release

Measured '*™Rh release was 10.5 £ 2.7% (Strata-X) and 12.0 + 0.5% (Strata-C18) for
['%*Pd]Pd-DOTA-TOC. Comparable values were obtained for ['**Pd]Pd-DOTA-TATE (9.8 +
3%) and [!®Pd]Pd-Phthalocyanine-TATE (9.6 + 2.7%). No statistically significant differences
were observed between chelators (Student’s t-test, P > 0.28).

These experimental release values (~10%) were substantially lower than theoretical predictions
based on reported Auger yields (~186%) [10], suggesting that the effective Auger electron yield
in the '%Pd/!®*™Rh decay cascade is significantly lower than expected.
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Figure 2. Relative activity ratios of !Pd and its daughter '">™Rh retained on the Strata-
X column throughout the experimental timeline.

3.3 In Vivo SPECT/CT Imaging of '’ Pd-Labeled Complexes

All synthesized '©Pd complexes exhibited efficient chelation and maintained in vivo
radiochemical stability. SPECT/CT imaging confirmed the expected gamma emissions, with
semi-quantitative uptake expressed as counts per milliliter. Serial acquisitions at 10 minutes, 1
day, and 3 days post-injection demonstrated stable labeling and consistent biodistribution.
This study highlights the potential of NOTA-functionalized '“Pd complexes for targeted
delivery in particulate radioembolization of lung metastases. Unlike conventional approaches
employing Yttrium-90 (°°Y) or Lutetium-177 (”’Lu) microspheres, which expose surrounding
lung tissue to higher unintended radiation doses [11, 12], ®*Pd offers the advantage of more
confined dose deposition, and its Auger electron emissions enhance intratumoral energy
delivery while minimizing irradiation of adjacent healthy lung parenchyma. This underscores
its value as a theranostic isotope.

Modeling Radionuclide Interventional Radioembolization Therapy for Lung Metastases

/%

Pulmonary Trapping of
Perfusion Microspheres
in the Lung

Repal Excretion of '*Pd:
letection of Urinary

/\'cﬂiclc Remnants

Figure 3. In vivo SPECT/CT visualization of ®*Pd-labeled particles in mice, illustrating
biodistribution and organ-specific accumulation.

29



4. DISCUSSION

This study demonstrates that dry distillation offers an efficient and scalable strategy for
separating '®*Pd from rhodium, with separation efficiencies of 72-91% and overall recovery
yields of 81-83%. These results compare favorably to conventional wet-chemistry methods,
which are hindered by rhodium’s inertness, high target costs, and significant waste generation.
The evaluation of the in vivo generator '®Pd/!®®™Rh system revealed unexpectedly low
daughter radionuclide release fractions (~10%). This finding contrasts with clinically
investigated radionuclide systems such as actinium-225 (***Ac) and lead-212 (*'?Pb), where
significantly higher daughter release has been observed [13, 14]. Moreover, incorporation of 7-
electron—delocalized chelators, such as Phthalocyanine-TATE, did not mitigate release,
contradicting prior hypotheses on stabilization mechanisms. These findings challenge long-
standing assumptions regarding Auger- or recoil-driven dissociation mechanisms in
radionuclide generator systems. Our data call for a re-evaluation of theoretical Auger electron
emission probabilities, with implications for both radiochemistry and therapeutic modeling. In
vivo SPECT/CT imaging confirmed the stability and biodistribution of !®*Pd-labeled
complexes. The consistent uptake observed at multiple post-injection time points demonstrates
that !Pd can be chelated effectively and monitored in vivo, reinforcing its theranostic
potential. When considered for particulate radioembolization of lung metastases, '®*Pd offers
clear advantages over conventional *°Y and '”’Lu microspheres, which have been associated
with unintended radiation exposure to healthy lung tissue and, in some cases, radiation
pneumonitis [11, 12]. In contrast, the subcellular-range Auger electron emissions of '%*Pd
enable enhanced intratumoral energy deposition while substantially reducing radiation dose to
adjacent lung parenchyma.

Together, these results integrate radiochemistry, nuclear decay physics, and preclinical
imaging, highlighting '®*Pd as a promising candidate for highly localized targeted radionuclide
therapy.

5. CONCLUSION

We report a novel diffusion-driven dry distillation method for the efficient separation and
recovery of '*Pd, achieving high yields and enabling downstream applications. In vivo studies
confirmed both the stability of '*Pd-labeled complexes and their suitability for SPECT/CT
imaging. The in vivo generator behavior of the '©Pd/!®™Rh system verified the Szilard—
Chalmers effect but revealed substantially lower daughter release than theoretically predicted.
This discrepancy highlights a gap between experimental data and established decay models,
suggesting possible inaccuracies in current Auger electron yield estimates and warranting
further investigation. This work bridges nuclear decay physics with applied radiochemistry,
combining methodological innovation with fundamental insights. The successful production,
separation, stable chelation, and preclinical imaging of '®*Pd, together with its favorable
radiobiological properties, underscore its potential as a clinically relevant candidate for targeted
Auger electron therapy. In addition, the custom-built radionuclide separation equipment (RSE)
provides a scalable and waste-minimizing alternative to wet-chemistry approaches, further
advancing the practical translation of '**Pd-based theranostics.
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Absztrakt

Ebben a kutatasban, egy 1j, viz kdzegl sugarkezelést alkalmaztunk 0-100 kGy elnyelt dozis
tartomanyban, amellyel abroncs gumidrlet (GTR) feliilete aktivalhato, annak érdekében, hogy
GTR tartalmi keverékekben az adhéziot javitsuk. Kidolgoztunk tovabba egy nitrogén
atmoszféraban torténd kezelést, hogy a belsdé kémiai szerkezetben bekdvetkezett valtozdsokat
elkiilonitsiik a feliileti tulajdonsagoktol. A Soxhlet-extrakcios és térhalosiiriség vizsgalatok
alapjan kijelenthetd, hogy inert atmoszférdban kis mértékl térhalosodds, mig viz kozegben
enyhe térhalobontas megy végbe. Az oldhat6 anyagtartalom mind a két esetben kicsi, a Fourier
transzformécios infravords spektroszkdpiai vizsgalatok alapjan a vizes sugarkezelés soran Uj
funckiods csoportok jelennek meg, mig nitrogén atmoszféraban a feliilet valtozatlan marad. Ezek
alapjan a keverékek tulajdonsdgait a feliileten végbement valtozdsok hatarozzak meg. A viz
kozegben besugarzott GTR-t tartalmazd keverékek szakitdszilardsaga 11%-kal, szakadasi
nyulasa 8%-kal, mig tovabbszakité szilardsdga tobb, mint 40%-kal nétt. Ezek alapjan
elmondhat6, hogy a viz kozegben torténd sugérkezelés segitségével kiszélesithetéek a
gumidrlet tartalmt vulkanizdtumok felhasznalasi teriiletei, igy pedig a koérnyezetben 1évo
hulladék abroncsok mennyisége csokkenthetd.

Abstract

In this study, a novel radiation treatment in an aqueous medium was applied in the absorbed
dose range of 0-100 kGy to activate the surface of ground tire rubber (GTR), with the aim of
improving adhesion in GTR containing mixtures. In addition, a treatment in a nitrogen
atmosphere was performed in order to distinguish changes occurring in the bulk chemical
structure from those related to the surface properties. Soxhlet and swelling analyses show minor
crosslinking under inert atmosphere, while in water slight chain scission occurs and new
functional groups appear, with low soluble content in both cases. Hence, the properties of the
mixtures are mainly governed by surface modifications. The tensile strength of the blends
containing GTR irradiated in water increased by 11%, the elongation at break by 8%, while the
tear strength improved by more than 40%. These results demonstrate that radiation treatment in
an aqueous medium can expand the potential applications of GTR-containing vulcanizates,
thereby contributing to the reduction of waste tires in the environment.

1.  Bevezetés

Tarsadalmunk egyik legnagyobb probléméja a keletkez6 hulladékok megfeleld
artalmatlanitasa és kezelése, amelybdl az életitjuk végére ért mllanyag termékek egy Oridsi
részt tesznek ki. Ezt azonban nem csak a kiilonb6zd csomagoldanyagok, palackok és egyszer
hasznalatos miianyag eszkozok alkotjdk, gyakran megfeledkeziink a térhéalés rendszerek
(elsdsorban gumik) okozta Oriasi problémakrol, amelyek legnagyobb részét a hulladék
abroncsok teszik ki [1].
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Az abroncsokbdl hulladéklerakokban torténd elhelyezésiik sordn szennyezé anyagok
oldodhatnak ki, amelyek a talajvizbe jutva karositjak az élévilagot. A magas flitéértékiik miatt
gyakran égetik Oket cementgyarakban (energetikai hasznositas), azonban a megfeleld
szirérendszerek kialakitasa draga, és a folyamat kozben rakkelté anyagok szabadulnak fel.
Fontos tovabba, hogy ebben az esetben az értékes nyersanyagok elvesznek, amely kifejezetten
hatranyos a korkoros gazdasag kialakitdsa szempontjabdl [2, 3]. A legjobb megoldas az lenne,
ha az életutjuk végére ért abroncsok gumi frakcigjat teljesen Gijra tudnéanak hasznositani, ezaltal
egy Uj ,.¢letet” adva ezeknek az anyagoknak.

A hulladék gumiabroncsok anyagaban torténd wjrahasznositdsa a gumi frakcio orlésével
kezdddik, amely sordn kis szemcseméretli abroncs gumidrletet allitanak eld [4]. A
gumidrleményt ezt kovetden friss matrixokban alkalmazzak, mint toltdanyagot. A legtobb
esetben a matrix és a GTR kozotti adhézid gyenge, igy a kész anyagok tulajdonsagai sem
lesznek megfeleldek széleskorii alkalmazasokra. Annak érdekében, hogy az adhézidt névelni
tudjuk, a fazisok kozotti kompatibilitast javitod technologidk kidolgozasa sziikséges [5].

Ezt eldszor kiilonbozd vegyszeres kezelésekkel probaltak megoldani, ezek koz¢ tartoztak az
er6s savak ¢és oxidaloszerek alkalmazasa, a felilet aktivalasa érdekében. Ezeknek a
méretnovelése nehézkes, tovabba az alkalmazott vegyszereket artalmatlaniti kell, ami tovabb
noveli a koltségeket, a kornyezeti terhelésekrél nem is beszélve [6]. Lehetséges az abroncs
gumidrletek feliiletét aktivalni ionizal6 sugarzasos modszerekkel is, igy reaktiv, oxigéntartalmu
funkcids csoportokat felvinni arra [7].

A polimerek és ionizal6 sugarzasok kolesonhatdsa sordn tobb, egymadssal versengd reakcio
is lejatszodik, ilyen a térhaldsodas, lanctordelddés, ojtas és oxidacid. Utdbbi felelds a feliileten
bekovetkezd valtozasokért, azonban fontos megvizsgalni azt is, hogy a sugarzas energidjanak
hatdsara a gumidrlet belsé kémiai szerkezetében milyen folyamatok és milyen mértékben
jatszddnak le. Ezeknek a vizsgalata fontos, ugyanis a gumidrletben bekdvetkezd szelektiv
térhalobontas (devulkanizacio) hatasara a lancok mozgékonyabba valnak, ami eldsegiti azt,
hogy jobb adhézi6 alakuljon ki a matrixszal [7, 8].

Egy ilyen sugarkezelés a vizes kozegben torténd besugarzas, amely esetében a viz radiolizise
soran tobb, erds oxidaloszer keletkezik, amelyek képesek a gumidrlet feliiletét megtamadni és
ott oxigéntartalmu funkcids csoportokat 1étrehozni [9]. Ezek feldolgozas kozben képesek egy
erdsebb adhéziot kialakitani fazisok kozott. Fontos lenne megismerni azt, hogy a belsd kémiai
szerkezetben bekovetkezett valtozdsok ebbe milyen szinten vesznek részt. Erre kidolgoztunk
egy inert (nitrogén) atmoszféraban torténd sugarkezelést. Ebben az esetben ugyanis nincs
oxigén a rendszerben, tehat feliilet aktivalas sincs, viszont a gumidrlet a megfeleld elnyelt dozist
ugyan ugy megkapja, igy a két hatas elvalaszhato.

Jelen kutatasunk célja 0-100 kGy elnyelt dozistartomanyban feltarni viz kozegben és
nitrogén atmoszféraban torténd sugarkezelés hatasara, abroncs gumidrlet feliiletén, illetve belsd
kémiai szerkezetében bekovetkezett valtozasokat. A felilleten bekovetkezett valtozasokat
Fourier transzformacids infravords spektroszkopiaval (FTIR) vizsgaltuk. A belsd szerkezetet
Soxhlet-extrakcioval és duzzasztasos vizsgéalatokkal jellemeztiik. Ezen feliil, a sugarkezelt
gumidrleményeket természetes kaucsuk matrixban alkalmaztuk, majd meghatdroztuk a
vulkanizatumok mechanikai (szakito- és tovabbszakito) tulajdonsagait.

2.  Alapanyagok és médszerek
2.1 Felhasznalt anyagok
Kutatdsunk soran a Hungarojet Kft. (Budapest, Magyarorszag) altal, tehergépkocsik
oldalfalabdl, vizsugaras Orléssel eldallitott abroncs gumidrletét alkalmaztuk. A felhasznalt GTR
szemcsemeéret eloszlasat BA 200N tipusu szitarazoval (CISA Cedaceria Industrial, Barcelona,
Spanyolorszag) 75, 125, 250 és 500 um-es szitdkkal hataroztuk meg. A frakcidk tomegaranya
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a kovetkezd volt: >500 pm (1,7%), 250-500 um (21,7%), 125-250 pum (55,9%), 75—125 pm
(16,1%), <75 pm (4,6%).

A gumikeverékek eldallitaisthoz NR CV 60 kaucsukot (Sud Comoé Caoutchouc)
alkalmaztuk, aktivatorként sztearinsavat (Radiacid 0444, Oleon) és cink-oxidot (ZnO WZ-1,
Werco Metal). Lagyitoként paraffinos olajat (Tudalen 3036, Hansen und Rosenthal),
gyorsitoként N-ciklohexil-2-benzotiazol-szulfénamidot (Rhenogran®CBS-80, Rheine Chemie)
és tetrametil-tiuram-diszulfidot (Rhenogran®TMTD-70). A keverék készités soran alkalmazott
toltdanyag N772-es korom (N-772 OMSK, Omsk Carbon Group) volt, mig a térhaldsitoszer
kén (Curekind Sulphur, Ningbo Actmix Rubber Chemicals).

2.2 Gumiorlemény y-sugarkezelése

A gumibrlet ionizald sugarzassal torténd kezelése SLL-01 tipusjelzésii, panorama ®°Co
sugarforrassal tortént, az Izotop Intézet Kft. segitségével. A  besugarzasokat
szobahdmérsékleten, 2 kGy/dra dozisteljesitménnyel végeztiik el viz kozegben és nitrogénben,
20, 40, 60, 80 ¢és 100 kGy elnyelt dozis mellett.

A vizes kozegben torténd besugarzas soran a gumidrleményt (100 g) zarhaté edényekbe
helyeztiik, majd desztillalt vizet (400 ml) és 2 ml Triton X-100 (Sigma Aldrich, Missouri, USA)
feliiletaktiv anyagot adtunk hozza, ezzel csokkentve a feliileti fesziiltséget. Az edényekbe egy
szilikon cs6von keresztiil folyamatos levegd buborékoltatas zajlott, igy biztositva, hogy mindig
megfeleld mennyiségben legyenek jelen a radiolizis soran keletkezd oxidaldszerek, tovabba,
hogy a GTR ne lilepedjen ki az edény aljara. A vizes szuszpenziok sziirése 615 MN red6zott
szirOpapiron keresztiil tortént, majd szobahOmérsékleten, levegdn szaritottuk Oket,
tomegallandosagig.

Az inert atmoszféraban torténé sugarkezelés soran a GTR-t egy zéarhatd iivegedénybe
helyeztiik, majd nitrogénnel oblitettiik, hogy a maradék levegdt eltavolitsuk. Az tivegedények
légmentesen zarhatok voltak, megakadalyozva az oxigén bejutasat a besugarzas kdzben.

2.3 Recepturdk és keverékkészités

A gumikeverék dsszetétele a kdvetkezd volt: természetes kaucsuk (100 phr), korom (60 phr),
cink-oxid (5 phr), sztearinsav (2 phr), abroncs gumidrlet (100 phr), paraffinolaj (10 phr), N-
ciklohexil-2-benzotiazol-szulfénamid (1,25 phr), tetrametil-tiuram-diszulfid (0,6 phr) és kén
(0,6 phr).

A gumikeverékeket Brabender Plasti-Corder (Brabender GmbH & Co. KG, Duisburg,
Németorszag) tipusti berendezéssel allitottuk eld. A keverdn a zoénahdémérsékletek minden
esetben 50 °C-ra voltak allitva, illetve a maximalisan alkalmazott fordulatszam 40 1/perc volt.
A kutatds soran egy 50 cm’-es kamrat alkalmaztunk, 70%-os kitoltottség mellett. Az utolsd
alkot6 hozz4adasa utan a keveréket még 2 percig kevertettiik a megfelel6 homogenitas elérése
érdekében.

A belsé keverdben eldallitott keverékekbdl Teach-Line Platen Press 200E (Dr. Collin
GmbH, Miinchen, Németorszag) tipusu hidraulikus prés segitségével allitottuk el6 a vulkanizalt
lapokat (200 mm x 200 mm x 2 mm). A préselést 160 °C-on, 2,8 MPa nyomason végeztiik, a
vulkanizécios gorbékbdl kapott too-ig.

2.4 Vizsgalati modszerek
2.4.1 Gumidrlemény vizsgalati modszerei
A vizsgalatokat egy Bruker Tensor II (Bruker Corporation, Billerica, USA) FTIR
berendezésen végeztiik el 600-2000 cm™ hullamhossz tartomanyban, csillapitott teljes reflexio
(ATR) modban, gyémant kristallyal. A kiértékelések soran a kezeletlen (referencia) minta
spektrumat kivontuk a sugarkezelt mintdk spektrumabdl, igy Un. kiilonbségspektrumokat
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eléallitva. Ezaltal a feliileten bekovetkezett kémiai valtozdsok sokkal jobban lathatdak,
megkdnnyitve ezek azonositasat.

A gumidrlemények oldhaté anyagtartalmat (sol-tartalom) Soxhlet-extrakcio segitségével
hataroztuk meg. A méréseket az ISO 1407:2023 szabvany alapjan végeztiik el. A vizsgalatok
soran olddszerként toluolt hasznaltunk, az extrakcié idétartama 16 ora volt, majd a mintakat
tomegallandosagig szaritottuk 85 °C-on. A gumidrlemény extrakcid el6tti €s utani kiszaritott
tomegének az ismeretében az oldhat6 anyag tartalom kiszamithato.

A térhalosiiriség meghatarozasdt az ASTM D 6814-02 szabvany alapjan végeztik,
duzzasztasos modszerrel, a Flory-Rehner egyenlet [10] segitségével. A mintak egyensulyi
duzzasztdsa toluolban tortént 72 Ordig szobahdmérsékleten. Ezt kovetden papirtorlok
segitségével szaritottuk a duzzadt 6rleményeket, hogy a feliiletiikon 1€v6 oldoszer tomegét ne
mérjiik bele a duzzadt minta tomegébe. Ezt kovetden 85 °C-on szaritottuk az anyagokat
tomegallandosagig, majd lemértiik a szaraz mintdk tomegét. A gumi térfogataranyat a duzzadt
rendszerben, az Ellis és Welding [11] egyenlet segitségével hataroztuk meg. Az olddszer
molaris térfogata 106,27 cm?/mol, mig a stirliségét 0,867 g/cm>-nek vettem.

2.4.1 Vulkanizatumok vizsgalati modszerei

A szakitovizsgalatokat a DIN 53504 szabvany alapjan végeztiik, 60 mm-es befogasi hosszt
¢s 500 mm/perc szakitdsi sebességet alkalmazva, 1-es tipusu probatesteken. A tovabbszakito
vizsgalatokat ASTM D624 szabvany szerint végeztiilk, 56 mm-es befogési hosszt és 500
mm/perc szakitasi sebességet alkalmazva, C-tipusu probatesteken. A tovabbszakitd vizsgalatok
esetén egy szike segitségével a probatesteken 1 mm-es bemetszést ejtettiink. A méréseket
szobahdmérsekleten végeztik, egy Zwick Z005 (Zwick GmbH, Ulm, Németorszag) tipusu
szakitogépen és anyagonként 4-4 parhuzamos mérést hajtottunk végre.

3. Eredmények
3.1 Gumiorleményben, illetve annak feliiletén végbement valtozdsok

Az 1. 4bra a viz kozegben, illetve nitrogén atmoszféraban besugérzott gumidrlemények
FTIR kiilonbség spektrumait mutatja. A 20 kGy-el, viz kozegben kezelt GTR spektrumén
elsésorban N—-O csoportokat, hidroxilcsoportokat (O—H), valamint szulfonatcsoportokat (S=0)
lathatunk. Egy masik jelentds csucs a 1050-1200 cm™ tartomanyban figyelheté meg, amely
foként a C-O csoportok, valamint az ozonid- és peroxid funkcids csoportok rezgéseihez
kothetd. Ezek képesek a feldolgozas kozben erdsebb adhézids kapesolatot kialakitani a fazisok
kozott.

A nitrogén atmoszféraban kezelt gumidrlet kiilonbség spektrumaban ezek az oxigéntartalmt
csoportok nem jelentek meg. Ebben az esetben a kezelt GTR spektruma gyakorlatilag
megegyezett a referenciaval, igy a kiilonbség spektrum egy kozel egyenes vonalat adott. Ezzel
tehat igazolddott a feltételezésiink: a GTR feliilete viz kozegben torténd besugarzas soran
aktivalodott, mig nitrogén atmoszféraban az oxigén hianya miatt nem alakultak ki uj
oxigéntartalmu funkcios csoportok a feliileten.
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A Soxhlet extrakcids €s térhalostriiség mérések eredményeit a 2. dbra mutatjuk be. A
sugarkezelés hatasara lathato, hogy a referencia gumidrlethez képest az oldhaté anyagtartlom
novekedett, ami arra utal, hogy a polimer lancokrol kis molekulatomegii részek szakadtak le.
Ez a viz kdzegben torténd sugarkezelés esetén nagyobb volt, ami arra utal, hogy a radiolizis
soran keletkezett koztitermékek képesek voltak megtamadni a f6lanc kovalens kotéseit, onnan
kisebb részeket leszakitani. Nitrogén atmoszféraban ez a hatas kisebb volt, itt a keletkezett
gyokok képesek voltak rekombinalddni, tovabba mivel nem volt oxigén a rendszerben, ezért
ezzel sem tudtak reagalni. Fontos megjegyezni, hogy mind a két esetben a kiillonbségek nagyon
kicsik, legnagyobb esetben is ~2%, ami csekélynek mondhato.

Ezzel parhuzamosan a térhalostiriiség mérés eredményeit megvizsgalva, két nagyon eltérd
reakcio dominalt. A viz kdzegben torténd sugarkezelés hatisara a térhaloslirliség az elnyelt
dozissal csokkent egészen 60 kGy-ig, a referencidhoz képest 8,9%-kal, ezt kdvetéen azonban
minimalisan emelkedett szordsmezOn beliil. Lathaté tehat, hogy a viz kdzegben torténd
besugarzas soran a térhalokotések is képesek voltak felszakadni, azonban mas devulkanizacios
modszerekhez képest ez csekély. Ebben az esetben valosziniileg a sugdrzas energiaja elsdsorban
a viz radiolizisére forditodott és a keletkezett reaktiv intermedierek pedig a GTR feliiletét
tdmadtak meg. Ezzel parhuzamosan, inert atmoszféraban a térhalostirliség ndovekedett az elnyelt
doézissal, a legnagyobb értéket a 100 kGy-es minta esetén mértiik, itt a referencidhoz képest
tobb, mint 17%-kal nétt a térhalosiirliség. Az eredmények alapjan lathato tehat, hogy inert
atmoszféraban térhalosodas zajlik le, mig viz kdzegben kis mértékli szelektiv lanctordelddés.
Fontos megjegyezni, hogy mind a kettd hatas nagyon kicsi mas modszerekhez képest, igy a
vulkanizatumok tulajdonsagait elsdsorban a feliileten végbement valtozdsok fogjak
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3.1 Gumiorlet tartalmu vulkanizatumok tulajdonsdagai
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A szakitdvizsgalat eredményeit az 3. abra foglaltuk Ossze. A viz kozegben torténd
sugarkezelés hatdsara a vulkanizatumok szakitdszilardsdga novekedett. A legnagyobb
eredményt 20 kGy elnyelt dozisnal kaptuk, ebben az esetben a szilardsag tobb, mint 11%-kal
nétt. Ez az erésebb adhézids kapcsolatnak koszonhetd a fazisok kozott, a felileten 1évo
kémiailag aktiv funkcios csoportok feldolgozas soran képesek voltak erdsebb kapcsolatot
kialakitani a matrixszal, igy novelve a szilardsdgot, ami késdbbi felhasznalds szempontjabol
elonyds. Ezzel parhuzamosan a nitrogén atmoszféraban torténd sugarkezelés hatdsara a
szakitoszilardsag nem véltozott, a referencia koriil mozgott. Ebben az esetben a feliilet
aktivalasa hianya miatt nem tudott erésebb kapcsolat kialakulni a fazisok kézott.

Hasonl6 kovetkeztetéseket lehet levonni a szakadasi nyulas eredményei esetén is, lathato
ugyanis, hogy a viz kdzegben torténd sugarkezelés hatasara a szakadasi nyulas a referenciahoz
képest novekedett, a legjobb eredményt szintén 20 kGy esetén kaptuk, itt
8%-kal nétt. A nitrogén atmoszféra esetén, a nyulasi értékek a szakitoszilardsaghoz hasonloan
a referencia koriil mozogtak.
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Az eredmények alapjan tehat kijelenthetd, hogy a viz kdzegben torténd kezelés hatasara, a
feltileten 1étrejott aktiv csoportok képesek voltak egy erdsebb adhézios kapcsolatot kialakitani
a fazisok kozott. Ennek eredményeképpen a vizsgalt mechanikai tulajdonsdgok novekedtek,
mig a nitrogénes esetben a feliilet aktivalas hidnya miatt a vulkanizatumok tulajdonségai nem
valtoztak.

A tovéabbszakito szilardsag (4. dbra) toltott rendszerek esetén jol jellemzi a fazisok kozotti
adhézi6 erdsségét, ugyanis a repedés a leggyengébb helyen terjed, ami esetlinkben a matrix —
gumidrlemény fazishatar. Viz kozegben tortént sugarkezelés hatdsara lathatd, hogy a
tovabbszakitd szilardsag 20 kGy esetén ugrasszerlien megndétt, tobb, mint 40%-kal, ami
jelentdsnek mondhatd. Ez a viz radiolizise soran keletkezd oxidativ intermedierek 4altal
létrehozott aktiv csoportoknak volt koszonhetd, amelyek a feldolgozas soran képesek voltak
egy sokkal erdsebb adhéziot kialakitani a fazisok kozott, igy ndvelve a tovabbszakitd
szilardsagot. Ezzel parhuzamosan, a nitrogén atmoszférdban kezelt GTR-t tartalmazé
vulkanizatumok tovabbszakité szilardsaga nem valtozott jelentdsen, ebben az esetben a
feliiletkezelés hidnya nem tudta a kompatiblitast jelentdsen javitani.
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4.  Osszefoglalas

Napjainkban az €letatjuk végére ért abroncsok jelentds kornyezeti problémat jelentenek, €s
a korforgéasos gazdasagba valod beillesztésiik még nem megoldott, ehhez az anyagéban térténd
ujrahasznositas megvaldsitasa sziikséges. Ennek érdekében kidolgoztunk egy ujfajta, viz
kozegli sugéarkezelést, amellyel hulladék gumidrlemények feliilete aktivalhato, tovabba egy
inert atmoszféras kezelést, hogy kiilon tudjuk valasztani a belsé szerkezetben végbement
valtozéasokat a feliilettdl.

Az FTIR vizsgalatok alapjan kijelenthetd, hogy viz kozegben torténd sugarkezelés hatasara
a feliileten oxigéntartalmti funkcids csoportok jelennek meg, mig nitrogén atmoszférdban a
feliilet kémiai szerkezete valtozatlan marad. Ezzel parhuzamosan a belsé kémiai szerkezetben
szelektiv térhalobontas jatszodik le vizben, mig inert atmoszféraban térhalosodds. Mind a két
esetben ezeknek a mértéke csekély, tovabba az oldhatdo anyagtartalom is kicsi, ezért a
vulkanizatumok tulajdonségainak valtozasaiért a feliileti funckios csoportok a feleldsek.

A viz kdzegben torténd sugarkezelés hatasara a vulkanizatumok mechanikai tulajdonsagai a
felhasznalds szempontjabol javultak, a legjobb eredményeket 20 kGy esetén értiik el, ahol a
szakitoszilardsag 11%-kal, a szakadasi nyulas 8%-kal, mig a tovabbszakito szildrdsag tobb,
mint 40%-kal novekedett. Ezzel szemben a nitrogén atmoszféraban besugarzott GTR-t
tartalmazo mintdk mechanikai tulajdonsagai nem valtoztak.

Az eredmények alapjan tehat kijelenthetd, hogy a viz kdzegben torténd sugarkezelés esetén
a feliileten végbement valtozasok (aktivalas) felelések a vulkanizdtumok mechanikai
tulajdonsagban bekdvetkezett eldnyos valtozasaiért. Ennek a kezelésnek az alkalmazésaval az
anyagok felhasznalasi teriiletei kiszélesithetdek, ezaltal a kornyezetben 1évé gumi hulladék
mennyisége csokkenthetd.
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DIFFUZIOS ES ADSZORPCIQS VIZSGALATOK AGYAG-
KETTOSHIDROXID MINTAKBAN RADIOIZOTOPOS
NYOMJELZESSEL

Kovacs Eszter Maria, Konya Jozsef, M. Nagy Noémi

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

Absztrakt

A kutatas célja réteges kettdshidroxidokkal (LDH) moddositott bentonit alapti kompozitok
bentonit hibrideket allitottam eld koprecipitacios modszerrel, majd szerkezetiiket SEM—EDS,
XRPD, FT-IR és XPS mérésekkel jellemeztem. A 3°CI" és '¥’Cs* ionok migracios cellakban
tanulmanyoztam, a latszolagos diffuzios egyiitthatot Fick II. torvényével hataroztam meg. Az
eredmények alapjan a MgAIl-LDH bentonit hibrid mutatta a legkedvezébb diffizios és
szorpcids tulajdonsagokat, igy alkalmas lehet mérnoki gatként vald alkalmazasra radioaktiv
hulladékok hosszl tava biztonsagos tarolasaban.

Abstract

This study focused on the synthesis of bentonite-based composites modified with layered
double hydroxides (LDH) and the investigation of radionuclide migration. MgCe— and MgAl-
LDH bentonite hybrids were prepared via coprecipitation and characterized by SEM-EDS,
XRPD, FT-IR, and XPS analyses. The migration of **Cl" and *’Cs" ions was examined in
migration cells, and the apparent diffusion coefficients were determined using Fick’s second
law. Results demonstrated that the MgAl-LDH bentonite hybrid exhibited the most favorable
sorption and diffusion properties, indicating its potential application as an engineered barrier
material for the safe long-term disposal of radioactive waste.

1. BEVEZETES

A radionuklidok szorpcidja alapvetd szerepet jatszik a radioaktiv hulladékok geologiai
artalmatlanitdsa, valamint a kdrnyezet- és viztisztitasi eljarasok biztonsagossaganak novelése
azok asvanyi felszineken torténd megkotddése, amely csokkentheti mobilitasukat és kornyezeti
kockazatukat [1-2].

A rendelkezésre allo eltavolitasi modszerek koziil a szorpcid egyszerlisége €s gazdasagossaga
miatt kiemelt jelentdségli [3-4]. A bentonit, amelynek f6 4svanya a montmorillonit, elsésorban
kationok szorpcidjara alkalmas, mig a réteges kettdshidroxidok (LDH-k) pozitiv rétegtoltésiik
révén anionok megkotésére hasznalhatok. Mivel természetes vizes rendszerekben a kationos €s
anionos radionuklidok egytittesen fordulnak eld, olyan hibrid szorbensek fejlesztése indokolt,
amelyek mindkét szennyezOtipus immobilizalasara képesek.

A Debreceni Egyetem TTK Fizikai Kémiai Tanszékén végzett kutatdsok [5-10] célja bentonit—
LDH kompozitok eléallitasa és szerkezetiik, valamint szorpcids hatékonysaguk vizsgélata. Az
anyagok jellemzése korszerti analitikai mddszerekkel (XRPD, SEM-EDX, FT-IR, XPS)
torténik, amely megalapozhatja radionuklidok immobilizaldsara alkalmas, 0j generacids
szorbensek fejlesztését és hozzajarulhat a radioaktiv hulladékkezelés kornyezeti biztonsaganak
noveléséhez.
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2. KISERLETI ELJARAS

A MgCe LDH ¢és az MgAl LDH eldallitasa koprecipitacids modszerrel tortént,
Ce(NO3)3;x6H,0O (Merck, 98,5%), AI(NO3);x6H20 (VWR, 98%) Mg(NOs3):x6H,0 (Alfa
Aesar, 98%) vizes oldatainak felhaszndlasaval. A szintézis sordn a pH-t 10 + 0,5 értéken
tartottuk 1 mol/dm* NaOH-oldattal, majd az elegyet fokozatosan 45 °C-rdl 90 °C-ra hevitve,
folyamatos kevertetés mellett reagaltattuk. A kapott csapadékot vakuumsziiréssel valasztottuk
el, tobbszorosen ioncserélt vizzel és etanollal mostuk, majd 60 °C-on szaritottuk és poritottuk.
A bentonit-LDH kompozitok eldallitdsa hasonlo eljarassal tortént, Ca-bentonit (Istenmezeje)
jelenlétében. A szintézis soran a bentonit szuszpenzidhoz a megfeleld fémnitratokat (Mg-Ce,
illetve Mg-Al) adagoltuk, a pH-t NaOH-oldattal 10 + 0,5-re allitottuk, majd 90 °C-on, 2 6ras
kevertetés mellett végeztiikk a reakciot. A kapott termékeket szlirés, mosas és 90-95 °C-on
torténd szaritas utan poritottuk.

IT500HR) és energia-diszperziv rontgenanalizissel (EDX, JEOL) vizsgaltuk. Az asvanyos
Osszetételt rontgen-pordiffrakcioval (XRPD, Philips PW1710, Cu Ka sugarzas) hataroztuk
meg. A szmektit kimutatdsara Fourier-transzformacids infravords spektroszkopiat (FT-IR,
Perkin-Elmer Spectrum 3, 4000-650 cm™) alkalmaztunk, mig a Ce oxidéacids allapotat
fotoelektron-spektroszkopiaval (XPS, KRATOS XSAM 800, Mg/Al kettés andd)
azonositottuk.

A 3°CI és 37Cs" migracios vizsgalatait specialis migracios cellakban végeztiik. Harom cellat
“szendvics” szerkezetben allitottunk dssze a cella kozepébe két MgCe LDH koz¢ keriilt MgCe
LDH-bentonit kompozit minta pasztillat helyeztiink. Tovabbi 2 cellat MgCe-LDH-dal
toltottem meg, végiil 2 cellat MgAl-LDH-bentonit kompozittal allitottam Odssze. A pasztillak
mérete: ~5 mm vastag, ~25 mm atmérdji. A celldkban elhelyezett pasztillikat 150 bar
nyomason allitottuk eld, és mindkét oldaldra 0,45 pm pdrusméretli nylon membrant
illesztettiink. A kisérletek eldtt a pasztillakat haromszor desztillalt vizben duzzasztottuk, ~1
hénapig. A donor celldban ezutdn *°Cl" (tio= 3x10° év, 2,75x10° mol/dm?) vagy 3'Cs" (ti» =
30,17 év, 1x107'° mol/dm?, 1 kBg/kisérlet) oldatot alkalmaztunk. Meghatarozott id6kdzonként
0,5 ml mintat vettiink mindkét cellabol, amelyet ioncserélt vizzel pdtoltunk; a mintdk
radioaktivitasat folyadékszcintillacids spektrométerrel (Tri-Carb 4810 TR) mértiik. A két
izotoppal végzett kisérletek kozott a cellat vizzel atmostuk a keresztkontaminacio elkertilése
érdekében. A kisérletek lezarultaval a pasztillikat szakaszokra bontva vizsgaltuk: a '3’Cs
aktivitasat gamma-spektrometriaval, a *°Cl aktivitdsat folyadékszcintillicios médszerrel
hataroztuk meg.

3. EREDMENYEK ES DISZKUSSZIO
3.1.A4 szorbensek szerkezetvizsgalata

Az 1. é4bran lathatéak a 2. fejezetben eldallitott szorbenseknek a SEM képei.
Megfigyelhetd a montmorillonitra jellemz6 felépités, valamint a beépiilt LDH lemezek. Az
MgCe LDH 16 alkotoi: Mg (4,3E-03 mol/g), Ce (4,6E-04 mol/g), O (3,3E-02 mol/g). Az MgCe
LDH tartamt bentonit hibrid alkot6i: Mg (1,2E-02 mol/g), Ce (3,1E-04 mol/g), O (3,2E-02
mol/g), Si (1,9E-03 mol/g). Az MgAl LDH alkoto6i: Mg (8,4E-03 mol/g), Al (2,9E-03 mol/g),
O (4,2E-02 mol/g) . Végiil, az MgAl LDH tartalmu bentonit hibrid alkot6i: Mg (8,2E-03 mol/g),
Al (2,5E-03 mol/g), O (3,9E-02 mol/g), Si (1,6E-03 mol/g). A morfoldgiai kép és az dsszetétel
alapjan elmondhato, hogy sikeresen eléallitottam a szorbenseket.
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1. kép: A szorbensek SEM képei: A bal felso kepen a MgCe-LDH -B komp0z1t A jobb fels6 képen a
MgCe-LDH, A bal als6 képen a MgAl-LDH-B és a jobb also képen a MgAIl-LDH lathaté

A 2. dbra bal oldali rontgendiffraktogramjan a MgCe LDH-t és a MgCe LDH tartalma bentonit
hibridet mutatom be. A MgCe LDH asvanyos 0sszetétele: 71 m/m% brucit, 29 m/m% cerianit.
Ezzel szemben a MgCe LDH tartalma bentonit hibrid mintaban a montmorillonitra jellemzd
001-es reflexié kb. 6°-ndl eltiinik, de 20°, 35°, és 55°-nal lathatdé a montmorillonitra jellemzd
110-as reflexio kis intenzitassal. A hibrid jellemzd &svanya a brucit (63 m/m%) és a cerianit
(23 m/m%), amelyek bizonyitjak, hogy sikeriilt eldallitani a hibrid anyagot. A 2. abra jobb
oldali rontgendiffraktogramja mutatja be a MgAl LDH-t és a MgAl LDH tartalm( bentonit
hibridet. A MgAl LDH asvanyos dsszetétele alapjan 89 m/m% hidrotalcitot tartalmaz. A MgAl
LDH tartalmu bentonit hibrid asvanyos Osszetétele: szmektit (7 m/m%) ¢és hidrotalcit (73

"o

m/m%). Tehat a MgAl LDH tartalmu bentonit hibridet eredményesebben sikertilt eléallitani.
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2. kép: A MgAl LDH és MgAl LDH tartalml'l bentonit hibrid (felsd), valamint MgCe LDH, MgCe LDH
tartalmu bentonit hibrid (als6) XRPD diffraktogramjai
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FT-IR mérést alkalmaztam a szmektit jelenlétének bizonyitasara (3. abra), mivel az XRPD
mérés nem mutatta mindenhol a szmektit jelenlétét, ezért sziikkséges volt ezt a mérést is
alkalmazni. Az eredményekbdl latszik, hogy a bentonitot tartalmazé mintdkban jelen vannak a
szmektitekre jellemzé Si-O, Si-O-Si rezgések 1000-1150 cm™! kdzott, igy elmondhato, hogy a
szmektit szerkezete megmaradt a hibrid mintdkban.
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2. abra: A négy szorbens FT-IR spektruma. MgAl-LDH, MgAIl-LDH bentonit tartalmu hibrid,
MgCe-LDH, MgCe-LDH bentonit tartalmu hibrid

XPS mérést hasznaltam a cérium oxidacids allapotdnak meghatarozasara (4.4bra). Az erre
kapott eredményt egy referenciaspektrummal vetettem Ossze
(https://www.thermofisher.com/hu/en/home/materials-science/learning-center/periodic-
table/lanthanide-rare-earth/cerium.html), igy megallapithaté, hogy a mintdban a Ce(IV)
oxidacids allapotban van jelen, a kivant Ce(III) helyett.
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3 abra: Bal oldalt lathat6 a Ce 3d spektruma a cériumot tartalmazé mintakban, jobb oldalt pedig a
felhasznalt referenciaspektrum

crer

A 3OCI- és 1¥7Cs" -ionok esetében a latszolagos migracios egyiitthatét a Fick II. torvényének, a
migracios celldkra adaptalt megoldasaval [8-10], a ’Scientist’ kiértékeld szoftver
alkalmazaséaval szadmitottam. A migracios egyiitthatdo megalapitdsahoz hét cellaban végeztem a
kisérleteket. Az 1. tablazatban foglaltam dssze a *®Cl-ionra és a '*’Cs'-ionra kapott migracios
egyltthatok értékeit. A kapott adatok szerint a klorid- €s céziumionok diffuizids viselkedése
jelentdsen eltér: a két ion migracids egyiitthatoi kozott koriilbeliil két nagysagrendnyi
kiilonbség mutatkozott. A kationok lassabb vandorlasa a szorpcios kdlcsonhatasokkal hozhato
Osszefiiggésbe. Az eredmények Osszhangban dallnak Nagy [8] és Kovéacs [10] korabbi
megfigyeléseivel.

36Cl- 137CS+
D [m?¥s] Hiba [+£] D [m?¥s] Hiba [+£]
1. ,szendvics” 6,08E-12 6,31E-13 1,84E-13 2,01E-14
2. ,szendvics” 5,72E-12 6,01E-13 1,69E-13 1,18E-14
3. ,szendvics” 1,7E-11 1,40E-12 1,97E-13 6,84E-14
4.-5. MgCe LDH 6,4E-12 5,96E-13 1,07E-10 6,73E-11
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5.-6. MgAI LDH
tartalmu bentonit hibrid 2,6E-12 2.41E-13 1,60E-14 8,73E-16
MgCe LDH tartalmu
bentonit hibrid 5,3E-12 2,4E-13 4,1E-14 2.6E-16
Ca-bentonit 1,7E-12 - - -
La-bentonit 4.8E-12 9.5E-13 1,4E-14 6.3E-15
Pr-bentonit 8,4E-12 9.2E-15 2.9E-14 3 ,6E-15

1. tablazat: Kiilonb6z6 szorbensek meghatarozott klorid- és céziumionok migracios egyiitthatoi

Az 0Osszehasonlitasbol kitiinik, hogy MgAl LDH-t tartalmazd bentonit hibrid bizonyult a
leghatékonyabbnak, mivel mind diffizids, mind szorpcios szempontbol kedvezobb értékeket
mutatott. A ,,szendvics” elrendezésii mintak esetében a szerkezeti kialakitas nem eredményezett
mutatott kielégitd kationmegkotd képességet, viszont bentonittal kombinalva a hatékonysaga
javult. Tovabba, a legjobb tulajdonsagokkal a MgAl LDH tartalmt bentonit hibrid rendelkezik,
ugyanis ebben a szorbensben javult a kloridionok megkdtése.

Osszességében a viszgalatok azt mutatjak, hogy az LDH-bentonit hibrid anyagok alkalmasak
mérnoki gatként valo felhasznalasra, mivel mind az anionos, mind a kationos radionuklidok
vandorlédsat képesek lassitani, ezaltal mérsékelve a kornyezeti kockazatokat.

4. KOVETKEZTETESEK

A vizsgalatok soran sikeresen eldallitottam a MgCe- és MgAl tartalmt bentonit hibridet,
amelynek szerkezetét SEM-EDS, XRD, XPS, FT-IR mérésekkel igazoltam.

A 3°CI- és 1¥’Cs*-ionok migracios vizsgalatai kimutattak, hogy az LDH 6nmagaban nem
megfeleld szorbens, hatékonységa bentonittal kombinélva jelentdsen novelheto.

Az eredmények alapjan elmondhatd, hogy az LDH tartalmu bentonit hibrid alkalmas
mérnoki gatként vald alkalmazisra, mert képes megkotni a radioizotopokat, ezéltal
megakadalyozni a kornyezetbe jutasukat. A kloridion megkotése azonban tovabbfejlesztést
igényel, ezért tovabbi vizsgalatok sziikségesek a szorbens teljesitményének optimalizalasara.
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Absztrakt

Na-ion akkumulatorok anddjaként és fotokatalitikus viztisztitasi eljaras céljara szintetizalt,
hékezeletlen és hékezelt Eu,Fei00.OOH (x = 0, 10, 20, 30, 40 és 50 mol%) mintak '>!'Eu
Mossbauer-spektroszkopiai €s porrontgen-diffraktometriai vizsgalata tortént. Elsddlegesen a
fazisosszetétel és ennek hdkezelés hatdsara torténd megvaltozdsa mérésének a céljabol. A
hékezeletlen mintdk por-rontgendiffraktogramjainak a kiértékelése alapjan a mintakban az a-
FeOOH ¢s Eu(OH); {6 fazisok jelennek meg, tovabba 30% eurdpium koncentracié felett az
Eu,03 monoklin kristalyszerkezetii mellékfazis is fellép, amelynek a relativ jelenléte az
europium  koncentracioval — ardnyosan  ndvekszik. A hdkezelt mintdk  por-
rontgendiffraktogramjai egyértelmiien mutattak, hogy a hokezelést kovetden az a-FeOOH fazis
jelentés héanyada a-Fe,Os fazissa alakult. Az Eu.FeiooxOOH mintak ""'Eu Mdssbauer-
izomereltolddas értékei egyértelmiien mutatjak, hogy minden mintaban az eurépium kizarélag
Eu’" vegyértékii. A hékezeletlen és hdkezelt mintdk '*'Eu Mdssbauer-spektrumai alapjan kis
kiilonbség van a hdékezelt és hdokezeletlen mintdk Eu-mikrokdrnyezeteiben az Eu tartalom
fliggvényében. Az 5-30 mol% eurépium tartomdnyon az atlagos '"'Eu izomerleltolodas
megfeleltethetd az Eu(OH); izomereltoldddsanak, ami a mintak europium tartalmu {6 fazisanak
jelenlétét erdsiti meg. 30 mol% eurdpium tartalom felett '>'Eu Mossbauer-spektrumok Eu,Os
monoklin mellékfazis el6fordulasat is tiikkrézik az eurdpium koncentracié novekedésével
novekvé mértékben. Az eredmények alapjan a goethit europium adalékolasaval kedvezdbb
tulajdonsagu akkumulatorok elektrodok, valamint novelt hatékonysagu fotokatalitikus
viztisztitasi eljarasok lehetnek kifejleszthetok.

Samples of Eu.Fei00-xOOH (x = 0, 10, 20, 30, 40, and 50 mol%) synthesized for use as
anodes in Na-ion batteries and for photocatalytic water purification processes were investigated
using '*'Eu Méssbauer spectroscopy and powder X-ray diffraction (XRD). The primary aim
was to determine the phase composition and its changes upon heat treatment. Based on the
evaluation of the powder XRD patterns of the untreated samples, the main phases present were
identified as a-FeOOH and Eu(OH)s. Additionally, at europium concentrations above 30 mol%,
a monoclinic Eu2O3 minor phase appeared, the relative presence of which increased
proportionally with europium concentration. The XRD patterns of the heat-treated samples
clearly indicated that a significant portion of the a-FeOOH phase transformed into the a-Fe,O3
phase following heat treatment. The '°'Eu Mdssbauer isomer shift values of the Eu.Fe10o«OOH
samples unambiguously showed that europium was present exclusively in the Eu*" oxidation
state in all samples. Based on the '*'Eu Mdssbauer spectra of the untreated and heat-treated
samples, only minor differences were observed in the Eu micro-environments depending on the
heat treatment and the Eu content. In the europium concentration range of 5-30 mol%, the
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average '>!'Eu isomer shift corresponds to that of Eu(OH)3, confirming the presence of Eu(OH);
as the europium-containing main phase in the samples. Above 30 mol% europium, the '>!Eu
Mossbauer spectra also reflect the presence of the monoclinic Eu,0O3; secondary phase, which
increases in intensity with the europium concentration. Based on these results, europium doping
of goethite may allow for the development of battery electrodes with improved properties, as
well as photocatalytic water purification processes with enhanced efficiency.

1. Bevezetés

A fogyasztoi tarsadalom folyamatosan novekvo elektromos energiaigényével parhuzamosan
egyre nagyobb sziikség van, nagy hatékonysagl energiatarolasi modszerek kidolgozasa és
olyan akkumulétortechnologidk fejlesztése, amelyek novelt energiasiiriséget, hosszabb
ciklusélettartamot és jobb hordozhatosdgot biztositanak. Ugyanakkor a kornyezeti terhelés
fokozddasa miatt a kdrnyezetvédelem, kiillondsen a vizmindség védelme és a szennyvizek
kezelése, elsérendii feladatta valik. Erre a kérdéskorre kivan egy lehetségest valaszt adni a
goethit amely természetben széles korben megtalalhato, nem mérgezd, stabil
kristalyszerkezettel rendelkez6é vas-oxihidroxid. Kristalyszerkezete kettés FeOs(OHs) lancok
elrendezésével épiil fel, amelyben Fe*" ionokhoz oktaéderes koordinaciéban kapcsolodd O és
OH™ anionok ABAB sorozatot alkotnak. A goethitet olyan fizikai tulajdonsagai, mint a nagy
fajlagos feliilet, kis atlagos porusméret [1], kiemelked6 fotokatalitikus, valamint Li-ion és Na-
ion megtartés képesség [2], egyszerre alkalmazhatova teszik mind az elektromos energia tarolas
szempontjabol fontos akkumulatorok elektrodjaiként, mind viztisztitds eljarasok soran
fotokatalizatorként, ahogy arrol Ibrahim ¢és mtsai. beszamoltak [3]. A vas lokalis szerkezetének
optimalizalasa kulcsfontossagi szerepet jatszik a technikailag kedvezd tulajdonsagok
elérésében. Ezen tulajdonsagok tovabbi ndvelése érdekében intenziv kutatds irdnyul olyan
goethit mintakra - amint arra az el6z6 munkankban [4] rimutattunk - amelyekben a vas poziciok
egy részét ritkafoldfémekkel helyettesitjiik.

A dolgozatban bemutatott, nemzetkozi kollaboracioban végzett, kutatés tavlati célja az, hogy
a ritkafoldfém-adalékolas, jelen esetben az Eu adalékolds, hatdsasat tanulméanyozzuk
goethitben, a Na-ion akkumulatorok anddjaként és fotokatalitikus viztisztitdsi eljarashoz
optimalis felhasznalasi tulajdonsagokra vonatkozoan. A jelen feladatot képezd kutatasok
kozvetlen célja az volt, hogy europiummal kiilonb6zd mértékben adalékolt, hdkezeletlen €s
(300 °C hoémérsékleten 30 percen at tartd) hokezelt goethit mintdkon tanulméanyozzuk az
adalékolas soran kialakuld mintadsszetételt, illetve a hOkezelés soran bekovetkezo valtozasokat
az '>'Eu Méssbauer-spektroszkopia és por-rontgendiffraktometria segitségével.

2. Eredmények és diszkusszio

Eu adalékolt goethit mintdkrol készitett por-rontgendiffraktometriai vizsgalatok soran
elsésorban arra a kérdésre kerestlik a valaszt, hogy az x: 5, 10, 15, 20, 30, 40, 50 mol%-ban
adalékolt kompozit mintakban milyen fazisok talalhatéak a hdkezelt és hdkezeletlen esetekben,
illetve, hogy milyen valtozdsok mennek végbe a hdkezelés hatdsara a fazisOsszetétel
szempontjabol. Az 1. dbran a hdékezeletlen mintdkrol készitett por-rontgendiffraktogramok
lathatok. A hokezeletlen és hokezelt mintdkban megjelend relativ vonalintenzitast €s a fazisok
becsiilt eléfordulési aranyait a 1. tdblazat foglalja 6ssze. A diffraktogramok értékelése sordn azt
talaltuk, hogy a 26= 17.78°, 21.22°, 26.34°, 33.42°, 34.86°, 36.06°, 36.6°, 50.66°, 54.18°,
61.14° és 65.5° értékeknél megfigyelhetd csticsok az a-FeOOH (goethit) fazishoz rendelhetdk
(JCPDS 79-0413), valamint a mintdk mindegyikében tovabbi reflexids csticsokat jelentek meg
a 260=16.14°; 28.10°; 29.34°; 32.54°; 41.10°; 49.74°;50.22°; 52,76°; 58,22; 68,14 és 68,34
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poziciokban, amelyek az Eu(OH); fazishoz tarsithatok (JCPDS 18-0504). Ezen kiértékelés
alapjan a hdkezeletlen mintdkban az a-FeOOH ¢és Eu(OH); f0 fazisok egyértelmiien
azonosithatok.
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1. abra: A hékezeletlen EucFe100OOH mintak por-rontgendiffraktogramjai.
1. tablazat: A hokezeletlen és hokezelt EuxFe100xOOH mintak fazisosszetétele
a_
Minta Eu a-FeOOH | EuOH; | EwOs | o oo EuOH: a-Fe203 Eu203
koncentracidja, | tartalom | tartalom | tartalom tartal tartalom tartalom tartalom
A [mol%] [%] (%] (%] a’[ j ]"“‘ [%] [%] [%]
(1]
Hokezeletlen Hokezelt
5 81,96 18,03 - 23 23,53 53,47 -
10 50,25 49,74 - 76,92 10,77 12,31 -
15 31,03 68,96 - 12,41 68,96 18,62 -
20 29,07 70,92 - 8,33 75,75 15,90 -
30 18,69 81,30 - - 86,20 13,79 -
40 13,74 76,33 9,92 - 75,75 12,87 11,36
50 6,01 75,18 18,79 - 81,30 8,13 10,56

A rontgendiffraktogramban az a-FeOOH-hoz és Eu(OH)3-hoz tartoz6 csuicsokat megfigyelve
lathato, hogy a mintdkban az eurdpium-koncentracido ndvekedésével a goethit fazis csticsainak
intenzitésai, illetve a relativ eléforduldsa fokozatosan csokkent, mig ezzel parhuzamosan, az
Eu(OH); (eur6pium hidroxid) fazishoz tartozo csticsok intenzitasa €s a fazis relativ el6fordulasa
fokozatosan nd. A hékezeletlen mintdkban 30 mol% eurdpium tartalom felett, tovabbi kisebb
intenzitdsu vonalak megjelenése figyelhet6 meg a 26=30,06°, 30,98° ¢és 31,50°
csticspoziciokban, amelyek rendre a monoklin kristalyszerkezetli Eu,O3 (eurdpium oxid)
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reflexids sikjaihoz rendelhetok. A mellékfazis jelenléte és a fazishoz tartozo csucsok intenzitasa
az eurdpium koncentracié novekedésével fokozatosan erdsddik, amelyhez kothetd valtozasok
a késébbiekben targyalt >'Eu Mossbauer-spektroszkopiai mérésekkel is dsszeegyeztethetok.

Az Eu-adalékolt, 300 °C hdmérsékleten 30 percen at hdkezelt goethit mintakrol készitett
por-rontgendiffraktogramok  kiértékelését kovetden azt taldltuk, hogy a mintdk
rontgendiffraktogramjainak mindegyikében az a-Fe;O3 (hematit) és Eu(OH); f0 fazisok
reflexios csucsai jelentek meg. Hasonléan a hdkezeletlen mintdkéhoz, 30% eurdpium
koncentraci6 felett az EuxOs mellékfazis is megjelent. Az egyes fazisok relativ
vonalintenzitasait megvizsgalva az Eu(OH);3 fazis relativ jelenléte az eurépium koncentracio
fliggvényében erdsodott, valamint a goethit csak mellékfazisként jelenik meg az x: 5, 10, 15 és
detektalhatd egyértelmiien a jelenléte. Ebbdl az eredménybdl arra kdvetkeztethetiink, hogy a
hoékezeletlen mintakban taldlhatd goethit, a 300 °C—on, 30 percig tartd hokezelés hatdsara
hematitta (a-Fe2Os) alakult at.

A 'Eu Méssbauer-mérések alkalmazasaval vizsgalhatova vélnak a mintdkban talalhato
eurépium mikrokornyezetek. A 2. abra a hdkezeletlen és hdkezelt europiummal adalékolt
Eu.Fe100.«O0H mintdk *'Eu Méssbauer-spektrumait mutatja.
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2. 4bra: A hékezeletlen és hékezelt EuxFe100-OOH mintik 'S'Eu Méssbauer-spektrumai

Az eurépium oxidok és hidroxidok '‘'Eu Méssbauer-spektrumainak kiértékelésekor a
kvadrupdlus kolcsonhatas figyelembevétele indokolt €s szlikségszerti [5], ennek megfelelden a
spektrumok mindegyikét egyetlen mikrokdrnyezethez rendelhetd kvadrupolus felhasadast
mutatd gorbére értékeltiikk, amely atlagosan jellemzi a mintdkban taldlhatdo europium
mikrokdrnyezeteket. Az '>'Eu 21.6 keV Méssbauer-vonal természetes szélessége (~1.4 mm/s)
sokkal nagyobb, mint a °’Fe 14.4 keV Mossbauer-vonal természetes szélessége (~0.20 mm/s)
[6], emiatt az ">'Eu 7/2 -5/2 kvadrupolus dtmenete egy nyolc vonalti mintazatot eredményez,
amely vonalak a nagy vonalszélesség miatt jelentds atlapolasban vannak, kialakitva igy a 2.
abran lathatd spektrumok burkologorbéit. Tekintettel a mintdkban taldlhatd kiilonbozo
mikrokornyezetek kvadrupolus kdlesonhatast mutato, europium vonalainak nagy atfedésére, a
tobb mikrokornyezetre vald kiértékelés csak rendkiviil nagy bizonytalansaggal lett volna
megtehetd. A hokezeletlen és hdkezelt mintdkhoz tartozd gorbék paramétereit a 2. tablazat
foglalja 6ssze. Az egyes hdkezeletlen és hdkezelt mintdkhoz tartoz6 izomereltolodas értéke,
amely a kiértékelési metddustol fliggetleniil, néhany szazad mm/s-os hibapontossaggal
meghatdrozhaté volt, eltéréseket mutatott az Eu tartalom fiiggvényében. A 'S'Eu
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izomereltolddasa €s az eurdpium-koncentracidé kozotti korreldciot a 3. abra mutatja be. Az
abrardl jol lathato, hogy az EuFs izomereltolodadsahoz viszonyitva a kiillonbozé eurdpium
tartalmu, hokezeletlen és hékezelt mintdk '*'Eu izomereltolodas értékei a 0,64 mm/s és 0,83
mm/s értékek kozé esnek. A mintdk '>'Eu izomereltolddas értéke 30% Eu tartalom alatt erdsen
ingadozik.

2. tablazat: A hdkezeletlen és hikezelt EurFe100OOH mintak '*'Eu Méssbauer-paraméterei

Hokezeletlen mintak
koﬁil:lttiililéja Izomereltolédas | Vzz (ETG) n | Vonalszélesség 22
(mol%] [mm/s] (10! V/m?] | (ETG) [mm/s]
5 0,71+0,01 3,240,3 1 2.2+40,1 1,03
10 0,647+0,007 3,0+0,2 0,76 2.42+0,07 1,18
15 0,70+0,01 2,6£0,5 0,00 2.39+0,12 1,02
20 0,70510,006 -3,0£0,2 1,00 2.14+0,06 0,98
30 0,657+0,009 2,7+0,3 0,00 2.43%0,09 1,00
40 0,752+0,007 2,610,4 1,00 2.740,1 0,99
50 0,830+0,007 3,1+0,3 1,00 2.7240,09 1,13
Hokezelt mintak
Minta Eu L 1 P
koncentracigja Izom{c:rl;frllt/(s)}odas [Iif)il(l{:]rfn(l;z)] (E"? G) Von{alilslzne/lse]sseg x2
[mol%)]
5 0,714+0,004 3,540,1 0,83 2,54+0,04 0,98
10 0,75+0,01 3,1+0,3 1,00 2,440,1 1,20
15 0,71610,006 2,540,2 0,00 2,3540,06 0,99
20 0,680+0,007 2,540,2 0,29 2,34+0,07 1,04
30 0,685+0,003 3,0%0,1 0,58 2,29+0,03 1,15
40 0,758+0,002 2,71£0,08 1,00 2,5340,02 1,08
50 0,809+0,003 2,7+0,1 1,00 2,71+0,04 1,17

A koradbban bemutatott por-rontgendiffraktometriai vizsgalatok eredményei szerint a mintak
mindegyikében jelentds mennyiségii Eu(OH); talalhatd. Emiatt az Eu(OH); '°'Eu Méssbauer-
paramétereinek ismerete jelentdsen hozzajarulna az izomereltolodads értékek eurdpium-
koncentracio fiiggvényében lathatd valtozasainak magyarazatahoz. Az Eu(OH); -hoz tartozé
izomereltolodas érték, a 3. abran zold vonallal jelzett, 0,67 mm/s, amely a hdkezeletlen és
hékezelt mintak, 30% eurdpium koncentracidig tapasztalhatd, atlagos izomereltolodas
értékekhez kozeli. EbbOl arra kdvetkeztethetiink, hogy a hékezeletlen és hokezelt, 5-30%-ban
Eu-adalékolt goethit mintdk, eurépium mikrokdrnyezetei szempontjabol, ezen a tartomanyon
foként az Eu(OH)s fazis megjelenése tapasztalhatd. 30% eurdpium-koncentracié felett, az
eurdopium-koncentracioval ardnyos, fokozatos izomereltolddas-novekedés figyelhetd meg.
Ennek magyardzata, hogy a rontgediffraktometridval igazolt, Eu,Os3 fazis megjelenése és
jelenlétének az Eu koncentracioval vald fokozatos erdsdodése megndveli a mintdkban az
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europium mikrokdrnyezetek 6sszessége altal indukalt, atlagos izomereltolodas értékét, amit a
BS1Ey-spektumok két komponensre valo felbontésa is alatimaszt.

Az "'Eu Mossbauer-spektroszkopia lehetévé teszi az eurdpium tartalmi vegyiiletekben az
eurdpium vegyértékének egyértelmii meghatarozasat, mivel az egyes vegyértékekhez kothetd
izomereltolodas értékek jelentdsen eltérnek egymastol. (Eu®* a 0 mm/s és 1 mm/s
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tartoméanyban, Eu?" a -12 mm/s és -14 mm/s tartoméanyban [7].) A hokezeletlen és hdkezelt
Eu,Fe100-O0H mintdk *'Eu Mdssbauer-spektrumainak izomereltolodasainak értéke a 0,647
mm/s és 0,830 mm/s értékek kdzé esik. Ez a tartomany egyértelmiien az Eu’" vegyiiletekre
jellemzd izomereltolodas-tartomanya. Ez alapjan kijelenthetd, hogy mind a hékezeletlen, mind
a hékezelt EuFe100.-OOH minték, kizarolag Eu®" vegyiileteket tartalmaznak.

3. abra: A hékezeletlen (kék) és hékezelt (piros) EuxFei00-xOOH mintak 'S'Eu izomereltolodas
valtozasa az eurépium koncentracié fiiggvényében

3. Osszefoglalas

ISIEy Méssbauer-spektroszkopia és por-rontgendiffrakcios mérésekkel az EuFeiooOOH (x
=0, 10, 20, 30, 40, és 50 mol%) esetében azt tapasztaltuk, hogy az Eu kizarolag 3+ vegyértéki
ezekben a vegyiiletekben. A mintdk FeOOH ¢és Eu(OH)s 6 fazisokbol és 30% eurdpium
koncentracio felett monoklin EuxOs mellékfazisbol allnak. Utobbi eléfordulasa az Eu
tartalommal nd, valamint az alkalmazott hdkezelés hatdsara a goethit hematitta alakul &t.
Eredményeink Osszeegyeztethetdk mas ritkafoldfémekkel adalékolt goethitekre kapott
eredményeinkkel [4] és jol kiegészitik azokat.
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A [BNJAMMONIA VIZSGALATI GYOGYSZER IMPD
DOKUMENTACIOJANAK ELOKESZITESE

Farkasinszky Gergely, Sziics Daniel, Szikra Dezso, Miklovicz Tiinde, Potari Norbert,
Forgacs Viktéria, Trencsényi Gyorgy, Balkay Laszlé, Joszai Istvan

Debreceni Egyetem, Altalénos Orvostudomanyi Kar, Orvosi Képalkoto Intézet, Nukledris Medicina Tanszék,
Debrecen

A [®*N]ammoénia egy rovid felezési idejii izotopot tartalmazd ('°N, ti/= = 9,96 perc)
pozitronemisszios tomografias (PET) radiofarmakon, amelyet széles korben alkalmaznak a
alapvetd kovetelmény az Investigational Medicinal Product Dossier (IMPD) Gsszeallitasa,
amely részletesen tartalmazza a radiofarmakon mindségi, nem-klinikai ¢és klinikai
vonatkozasait.

A ['*NJammoénia eldallitasahoz sziikséges N izotopot ciklotron (PETTRACE 2132402)
segitségével allitottuk eld. Az izotopképzéshez un. in-target eljarast alkalmaztunk, amelynek
soran steril injekcids vizet (10 mM etanol tartalommal) sugaroztunk be. Az irradiaciot kovetden
a keletkezett oldatot egy gylijtdedénybe vezettiik, mikdzben az anionos szennyezddéseket SEP-
PAK QMA egységgel tavolitottuk el. Az eljaras célja az volt, hogy a végtermék megfeleljen
mind az Eurdpai Gyogyszerkonyvben rogzitett, mind a GMP szabalyozasban eldirt
kovetelményeknek.

Az IMPD dokumentécioban rogzitettiikk a gyartas részletes leirasat, a mindségellendrzési
modszereket, a stabilitdsi vizsgalatok eredményeit, valamint a nem-klinikai és klinikai
biztonsagi adatok dsszefoglalasat. A gyartasi és analitikai folyamatok soran kapott eredmények
alapjan megallapithat6, hogy a termék megfelel mind az EMA, mind az FDA altal
meghatarozott szabvanyoknak. A mindségi paraméterek aldtdmasztdsara szolgdld vizsgalati
adatok 1igazoljak az eldallitasi folyamat konzisztencidjat €s megbizhatosagat, ami
kulcsfontossagli a hatosagi engedélyezéshez.

A [“NJamménia IMPD dokumenticidjanak kidolgozdsa Osszetett, ugyanakkor
nélkiilozhetetlen 1épés a klinikai vizsgalatok megkezdéséhez. A dosszié biztositja, hogy a
készitmény megfeleljen az EMA, az FDA, valamint az Eurdpai Parlament és az Europai Unio
Tanacsanak 536/2014/EU rendeletében foglalt eldirasoknak. Az IMPD megfeleld dsszeallitasa
lehetdve teszi a klinikai alkalmazas engedélyezését, €s tamogatja a vizsgalatok megvaldsitasat
a betegek bevalasztasa és kovetése soran.
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PREPARATION OF THE IMPD DOCUMENTATION FOR THE
INVESTIGATIONAL MEDICINAL PRODUCT [*N]JAMMONIA

Gergely Farkasinszky, Daniel Sziics, Dezs6 Szikra, Tiinde Miklovicz, Norbert Pétari,
Viktoria Forgacs, Gyorgy Trencsényi, Laszlo Balkay, Istvan Joszai

University of Debrecen, Faculty of Medicine, Department of Medical Imaging, Division of Nuclear Medicine,
Debrecen, Hungary

['*’N]JAmmonia is a short half-life (ti/= = 9.96 min) positron emission tomography (PET)
radiotracer widely used for myocardial perfusion imaging. In Hungary, initiating related clinical
studies requires the preparation of an Investigational Medicinal Product Dossier (IMPD), which
provides comprehensive documentation on the quality, non-clinical, and clinical aspects of the
radiopharmaceutical.

The production of [ 13N]ammonia was carried out by generating '°N nitrogen in a cyclotron
(PETTRACE 2132402). The isotope was produced using an in-target technique, where sterile
water for injection containing 10 mM ethanol was irradiated. Following irradiation, the
resulting solution was transferred into a collection vessel, and anionic impurities were removed
using a SEP-PAK QMA cartridge. The developed procedure ensured that the final product
complied with the requirements of the European Pharmacopoeia and Good Manufacturing
Practice (GMP) regulations.

The IMPD included detailed documentation of the manufacturing process, quality control
strategies, stability data, as well as the results of non-clinical and clinical safety evaluations.
Based on the data obtained during production and quality control, it was established that the
product meets the standards set by both the European Medicines Agency (EMA) and the U.S.
Food and Drug Administration (FDA). The quality attributes and supporting data confirm the
reliability and consistency of the manufacturing process, which is essential for regulatory
approval.

The preparation of the ['*°NJammonia IMPD represents a complex but essential step toward
initiating clinical trials. The documentation ensures compliance with the regulatory
requirements of the EMA, the FDA, and Regulation (EU) No 536/2014 of the European
Parliament and the Council. A properly prepared IMPD enables clinical use authorization and
supports the conduct of clinical studies during patient recruitment and follow-up.
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RADIOGYOGYSZEREK ATTEKINTESE A KEZDETEKTOL A
TERA(G)NOSZTIKUMOKIG

Szemenyei Erzsébet, Kornyei Jozsef
Izotop Intézet Kft., Budapest

Mar kezdettdl fogva kialakult a radiogyogyszerek felhasznalasanak két aga: a diagnosztikai
céli nyomjelzés és a belsd sugarkezelés. A tera(g)nosztikum szo a terapia (kezelési forma) és
diagnosztika (allapotfelméro, megkiilonbozteto tudas) szavak Osszevonasaval jott Iétre.
Elsésorban az angol nyelvteriileten a kdnnyebb kiejtés érdekében a zarojelben szerepld g-hang
»Kikopott”, igy legtobbszor teranosztikumokként (’theranostics’) hivatkozunk ezekre a
készitményekre. A teranosztikumok olyan radiofarmakon parok, melyekben azonosak vagy
nagy részben azonosak a biospecifikus molekularészek, tovabba diagnosztikus €s terapias
értékli radionukliddal egyarant jelezhetok. Ily modon teljesiilhet az az igény, hogy mindkét
tipust alkalmazés azonos (vagy nagy részben azonos) molekulakkal valosuljon meg.

Az elsé mesterségesen elédllitott radionuklidok egyike a '*'I, amely kevert (y és B)
sugarzast emittal, ezért a beadott aktivitdismennyiségtdl fiiggden diagnosztikai és terapids
célokat is szolgélhat. Emiatt a B3I a teranosztikumok ,,6sének” tekinthetd.

A radiogyogyszerek hat csoportjat mutatjuk be az 1950-es évektdl napjainkig.

1.) Szervetlen vegyiiletek. Az 1950-70-es években reaktorizotopok szervetlen vegytileteirdl
beszélhetiink (pl. 2P, 3!Cr, *™Tc, 'T), majd 1980 utdn megjelentek a ciklotron-
izotopok megfeleldi (pl. 1°N, 1°0, BF, #2Rb, 2°1T1), ill. késébb a 3’Sr és a *°Ra.

2.) Szén-izotépot tartalmazé vegyiiletek. A ''C- és “C-vegyiileteket féleg a kutatisban
alkalmazzak, rutinban hasznalt radiogydgyszer a ''C jelzett metionin és kolin, ill. a
['*Ckarbamid (kilégzési teszthez).

3.) Radiojodozott vegyiiletek. Az 1960-70-es években a '’I- és ll-vegyiileteket
alkalmaztak, majd a 80-as és a 90-es évektdl megjelent a '’I-, ill. '**I-jelzés. gy
johettek létre a 1231/ (SPECT/terapia), 241/'*'T (PET/ter4pia) teranosztikumok.

4.) Radiofluorozott vegyiiletek. Az 1980-as években a [*FJFDG dominélt a klinikai
alkalmazasban, majd tovabbi metabolikus és receptorspecifikus dgensek jelentek meg
(pl. ['8F]FDOPA, ['®F]F-etil-tirozin, [ '®F]F-kolin, ['*F]F-tioflavin anal6gok).

5.) Egyszerii fémkomplexek. Az 1960-70-es években az °'Cr, *Fe, '®Yb nuklidoknak az
EDTA, citrat, ill. DTPA komplexei mindsiiltek radiogyogyszernek. A *™Tc-komplexek
az 1980-90-es években terjedtek el, lefedve a képalkoté SPECT-diagnosztika indikécios
teriileteinek tobbségét. Ezekben a vegyiiletekben a biospecifikus hatast és a
komplexképzést ugyanaz a molekula biztositotta.

6.) Vektorok kiilon keldatorral. Olyan vektorok esetében, mint a peptidek, receptorspecifikus
kismolekulak ¢és antitestek, a stabilis jelzéshez kiilon kelator sziikséges. Ez a
molekulatervezés utat nyitott a teranosztikumok fejlesztéséhez. Kiemelkedd vektorok
az onkologidban: a szomatotsztatin receptorokhoz kotédé oktreotid-peptidek, a
prosztataspecifikus membran antigén glutamat lehasitdo enzimfunkcidjanak inhibitorai,
ill. a monoklonalis antitestek vagy fragmentjeik. Altalanosan hasznalt kelator pl. a *™Tc
esetében a hidrazin-nikotinsavamid (HYNIC), a %®Ga izotop, tovabba a '*!'Tb, 17"Lu,
225 Ac terapias értékii radionuklidok komplexaldsanal pedig a DOTA (Ns-makrociklus).
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EGY KOZPONTI IDEGRENDSZEREN HATO RECEPTOR-
LIGANDUM
C-11 JELZESENEK MEGVALOSITASA

Meitert Zsuzsanna, Joszai Istvan, Németh Eniko, Trencsényi Gyorgy, Kertész Istvan

Debreceni Egyetem AOK Orvosi Képalkoté Intézet Nukledris Medicina Tanszék
4032 Debrecen, Nagyerdei krt. 98.

A pozitronemisszios tomografia (PET) elterjedése és sokoldali alkalmazhatésidga a
kozponti idegrendszeri folyamatok vizsgalataban lehetdvé tette, hogy ezt a modszert a kozponti
idegrendszerre hatd gydgyszermolekuldk biologiai tulajdonsdgainak feltérképezésére is
hasznaljak. Kutatocsoportunk célul tiizte ki egy GABA A-receptorhoz k6tddé PET-ligandum
eldallitasait. A GABA A receptor a gamma-aminovajsav, az egyik legfontosabb gatlo
neurotranszmitter elsddleges kapcsolodasi helye az emlds agyban. Ugyanakkor szdmos terapias
hatdéanyag, példaul a benzodiazepinek is ezen a receptoron fejtik ki hatasukat, melyek altato,
nyugtatd €s szorongasoldé tulajdonsagaik miatt széles korben alkalmazott gyogyszerek. A
szakirodalom attekintése soran a mar 1étezd, de hazai viszonylatban kordbban nem elérhetd
HC-izotdoppal jelzett Ro15-4513 vegyiiletet azonositottuk igéretes jeldltként.

A vizsgalt radioligandumot eldszor 1992-ben publikaltdk. Az akkori szintézismodszer tobb
olyan 1épést is tartalmazott, amelyet azdta hatékonyabb forméaban vezettek be a mindennapi
gyakorlatban. Elséként a reakcioképesebb és kisebb illékonysagli metilezészert, a ''C-metil-
triflitot  alkalmaztuk a !''C-metil-jodid helyett. A cserének koszonhetden mar
szobahdmérsékleten is megfeleld hozamot értiink el, és a kiindulasi aktivitas értéke is megnott.
A kromatografias koriilményeket is modositottuk: az acetonitril helyett biokompatibilis
oldoszereket alkalmaztunk (etanol), igy a szintézis végén nem volt sziikség a termék jboli
formulézasara, hanem kozvetleniil a tisztitast kovetden és megfeleld higitas utan beadhato6 volt
a kisdllatba. Az eldallitas f6 1épései a kovetkezdk voltak: a radioaktiv CO»-t ciklotronban, '*N
(p,0)''C magreakci6 révén allitottuk eld, a keletkezd: ''C-CO»-t elsé 1épésben ''C-CHa-4, majd
egy Ujabb lépésben 'C-CHsl-4 alakitottunk, ez in situ tovabb alakult ''C-metil-triflatta és ez
utobbi reagdlt el a reaktorban levd dezmetil prekurzorral. A szintézishez Scansys Tracer Maker
tipusu automata panelt hasznaltuk, melynek részét képezi egy HPLC elvélasztorendszer is. A
nyers terméket félpreparativ HPLC-vel tisztitottuk, mig a végtermék mindségét a human
radiogyogyszerek esetében eldirt standard vizsgélatokkal ellendriztiik — a sterilitasvizsgalat
kivételével.

Az optimalizéaci6 soran tobb parhuzamos szintézist hajtottunk végre. A mindségellendrzési
mérések azt mutattak, hogy a radiokémiai tisztasag atlagosan 99,78% volt. A moldaris aktivitas
90,84 GBg/umol értéket, mig az aktivitaskoncentracio 117,7 MBg/ml atlagot ért el.

Az egészséges kontroll-allatokon végzett injektalds, majd az ezt kovetd képalkotasi
eredmények elemzése alapjan megallapitottuk, hogy a vizsgalt vegyiilet képes volt atjutni a
vér—agy gaton, valamint meghatarozott agyteriileteken felhalmozddott. Eredményeink azt
jelzik, hogy az altalunk eldallitott készitmény megfelelden alkalmazhaté preklinikai
vizsgalatok soran.
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A VAS MOBILIZASCIOJA ETRENDKIEGESZITOKBOL
Koviacs Krisztinal, Kiraly Nora', Horvath Mark?, Mihucz Viktor Gabor!
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Kornyezetanalitikai és Kornyezettechnologiai Tanszék, 2100 Godolls, Pater Karoly utca 1.

krisztina.kovacs@fttk.elte. hu

A WHO szerint a vashidnyos vérszegénység vilagszerte koriilbeliil egymilliard embert
érint [1], és a tiz leggyakoribb egészségiligyi probléma kozé tartozik [2]. A vegan étrend
kovetése egyes vitaminok és asvanyi anyagok csokkent bevitelét okozhatja, melyek kozott
talalhat6 a vas (Fe) is, igy a vastartalmt étrend-kiegészitOk erdsen ajanlottak a vashidnyos
problémak lekiizdésére és megeldzésére.

A jelen eldadds a Fe hozzaférhetdségének vizsgalatat targyalja vegdn étrend-
kiegészitokbol, amelyek szervetlen [Fe(Il)-szulfat vagy Fe(IIl)-pirofoszfat] vagy szerves - s
[pl. Fe(Il)-fumarat] vagy kelatképzd aminosavak, példaul Fe(Il)-biszglicinat formajaban 1évo
vasat tartalmaznak, szintetikus gyomor- €s nyombélnedvben torténd inkubalassal. A vas teljes
mennyiségét induktiv csatolasi plazma optikai spektrometridval meghatdroztuk meg.
Megfeleld anyagmérleget lehetett feldllitani a kiilonboz6 frakciokban meghatarozott vasra.
Altaldnossagban elmondhatd, hogy a vizsgalt vasvegyiiletek oldodasa a szimulalt
gyomornedvben (pH = 1,5) sokkal nagyobb volt, mint a 6,8 pH-ji szimulalt nyombélnedvben.
A kelatképzd aminosavakat tartalmazd vasvegyiilet esetében nagyobb hozzaférhetdséget
figyeltiink meg pH = 6,8-ndl. Tovabb4, amikor C-vitamint is tartalmaztak a Fe(II)-biszglicinatot
tartalmazd tablettdk, a vékonybélnedvet szimuldldo kozegbdl felszivodd vas mennyisége
koriilbeliil 50% volt.

A szilard mintdkban az Fe(Il)- és Fe(Ill)-komponensek ardnyat Mossbauer-
spektroszkopiaval vizsgaltuk. A kapott Mossbauer paramétereket irodalmi adatokkal
Osszevetve [4] azonositottuk az egyes étrendkiegészitokben 1évé vasvegylileteket. A +2
oxidacios allapotii vasat tartalmazo étrendkiegészitokben jelentds mennyiségli oxidalddott
vasat is kimutattunk, melynek aranya a szintetikus bélnedvben torténd inkubéci6é hatasara
tovabb ndtt.

Eredményeink  remélhetden  hozzdjarulnak a  vastartalmi  étrendkiegészitok
hatékonysdganak megértéséhez.

[1] Faria, N.; Winship, P.D.; Weiss, D.J.; Coles, B.J.; Schoenberg, R.; Hutchinson, C.; Pereira, D.I.A.;
Powell, J.J. J. Anal. At. Spectrom. 2011, 26, 1648.

[2] Chen, Z.; Griffin, I.J.; Plumlee, L.M.; Abrams, S.A. J. Nutr. 2005, 135, 1790.

[3] A. Niklewicz, A.D. Smith, A. Smith, A. Holzer, A. Klein, A. McCaddon, A.M. Molloy, B.H.
Wolffenbuttel, E. Nexo, H. McNulty, Eur J Nutr. 2023, 62, 1551.

[4] I.V. Alenkina, M.1. Oshtrakh, J Pharm. Sci. 2024 113, 1426.
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Fe deficiency anaemia affects roughly one billion of individuals globally [1], and it is one
of the top ten worldwide health issues [2]. Vegan diets provide a higher risk of nutrient
deficiencies: it lacks necessary levels of various vitamins and minerals that are either
insufficiently found in plants or may have decreased bioavailability. These nutrients include
also Fe, [3], thus, dietary supplements containing Fe are highly recommended to overcome and
prevent Fe deficiency problems.

The present study focuses on the bioaccessibility of Fe from vegan dietary supplements
containing either inorganic [Fe(Il) sulphate or Fe(Ill) pyrophosphate] or organic Fe in form of
salt [e.g., Fe(Il) fumarate] and chelates with amino acids such as Fe(II) bisglycinate through
incubation in synthetic gastric and duodenal juices.

Total amounts of Fe were also determined by inductively coupled plasma optical
spectrometry after microwave-assisted digestion. Proper mass balance could be set up for Fe as
all fractions resulted during the bioaccessibility studies after adequate sample processing.
Generally, dissolution of the studied Fe compounds in the highly acidic simulated gastric juice
(i.e., pH = 1.5) was much higher than in the simulated duodenal juice of pH = 6.8. Higher
dissolution rate was observed at pH = 6.8 for the Fe compound applying amino acids for
chelation. Moreover, when vitamin C was added to the tablets containing Fe(II) bisglycinate,
the amount of Fe that can be mobilized in the stomach and small intestine of humans was about
50%.

The speciation of Fe in the dietary supplements before and after the incubation with
simulated gastric and duodenal gastric juice was determined by Mdssbauer spectroscopy. Fe(1I)
and Fe(IIl) compounds were identified with the help of literature data [4]. Significant quantities
of Fe(IIl) could be observed even in Fe(Il) containing supplements, that was further increased
through the incubation in synthetic gastric and duodenal juices.

Hopefully the results presented can help to understand the effectiveness of Fe containing
dietary supplements applied in Fe deficiency anaemia.

[1] Faria, N.; Winship, P.D.; Weiss, D.J.; Coles, B.J.; Schoenberg, R.; Hutchinson, C.; Pereira,
D.LLA.; Powell, J.J. J. Anal. At. Spectrom. 2011, 26, 1648.

[2] Chen, Z.; Griffin, L.J.; Plumlee, L.M.; Abrams, S.A. J. Nutr. 2005, 135, 1790.

[3] A. Niklewicz, A.D. Smith, A. Smith, A. Holzer, A. Klein, A. McCaddon, A.M. Molloy,
B.H. Wolffenbuttel, E. Nexo, H. McNulty, Eur J Nutr. 2023, 62, 1551.

[4] I.V. Alenkina, M.1. Oshtrakh, J Pharm. Sci. 2024 113, 1426.
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Resurrection plants possess the extraordinary ability to endure complete desiccation,
surviving in an air-dry state for extended periods. When rehydrated, these plants can recover
their normal physiological functions within a matter of hours or days, a process that varies
depending on the species and size. Understanding the mechanisms behind this remarkable
recovery is crucial for both botanical research and potential applications, such as developing
drought-resistant crops.

This study utilized neutron imaging, a non-invasive technique, to precisely visualize the
real-time water dynamics during the rehydration of the resurrection plant Haberlea rhodopensis
(also known as Orpheus flower). To observe this process, several desiccated plants were placed
in aluminum containers, which served a dual purpose: they securely supported the plants and
acted as a water reservoir. To investigate the efficiency of water uptake through different plant
parts, two distinct experimental setups were used: one with a "leaves-up/root-down" orientation
and another with a "leaves-down/root-up" configuration.

Time-lapse neutron radiography images were captured every minute for at least 24 hours
long, providing a detailed view of the temporal and spatial changes in the plant's water
distribution. Supervised machine learning was employed to spatially follow the changing water
content from these images, allowing us to correlate water dynamics with the plant's
physiological state at various stages of recovery.

Our analysis of the "leaves-down/roots-up" orientation revealed that water uptake in the
main stem vein is a two-phase process. The initial phase was characterized by a rapid, upward
movement of water, consistent with a capillary effect. This was followed by a slower, more
gradual process of rehydration as water was absorbed into the surrounding biological tissues.
Both processes showed step-like dynamics and reached saturation within the observed time
frame of around 6 hours. In contrast, the rehydration of individual roots was a much faster,
more direct process, reaching maximum water content within one hour. Rehydration through
the roots, on the other hand, was found to be a slower process, which may be connected to the
reduced area of interaction with water compared to the "leaves-down" setup.

These findings not only provide a deeper understanding of the survival strategies of
resurrection plants but also highlight the power of neutron imaging as a tool for studying
complex biological processes.
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GYOKREAKCIOK ES A MATRIXHATAS SZEREPE TRAMADOL
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A széles korben alkalmazott opiat tipusu fajdalomcsillapité hatdéanyag, a Tramadol
kimutathatdé kornyezeti szennyezdként a felszini- és szennyvizekben egyarant. A
szennyviztisztitds soran eltavolitdsa nem teljes, ezért Eurdpa tobb orszaganak kommunalis
szennyviztisztito telepeinek elfolydiban akar 1100 ng L™ koncentracidban is megtalalhato.
Ennek kovetkezményeként a felszini vizekben is jelen van, jellemzéen 100 ng L'
nagysagrendben [1-3]. A Nagyhatékonysagi Oxidaciés Eljarasok alkalmazasa hatékonynak
bizonyult a Tramadol eltavolitasara [4—5].

Jelen munkdban a Tramadol bomlési folyamatait vizsgaljuk nagyenergiaju ionizalo
sugarzas hatasara, kiilon hangsulyt fektetve a lejatszodo gyokreakcidkra, valamint a kiilonb6zo
matrixoknak az eltavolitasi hatékonysagra gyakorolt hatdsdra. Kémiai szerkezete alapjan a
hidroxilgyok 3 helyen tamadhatja meg a molekulat: az aromés gyliriin (addici6), az amin-
csoporton (H-atom absztrakcio) és a ciklohexdn vagy a metoxi-csoport szénatomjan (H-atom
absztrakcio). A pH novelésével nd a célvegyiilet és a hidroxilgyok kozotti reakcid sebességi
egylitthatgja. Kiilonboz6 kozegekben (nagytisztasdgu viz, csapviz, szintetikus szennyviz és
tisztitott szennyviz) vizsgaltuk az eltdvolitds hatékonysagat a szennyvizanalitikdban hasznalt
Osszegparaméterek segitségével. Az oxidacios €és mineralizacids folyamatok paralel mdédon
jatszddnak le, a biologiai lebonthatdsag folyamatosan né a dozis novelésével nagytisztasagu
vizben. Mind a kiindulasi vegyiilet, mind a bomlastermékek esetében a Vibrio fisheri
tesztbaktériummal megéllapitott toxicitas 20 % alatt maradt. Az egyes matrixokban jelen 1évo
idegen anyagok (szerves anyagok, szervetlen ionok, fémionok, lebegd anyagok) gyokfogo
tulajdonsaguk révén csokkentik az ionizald sugarzas hatékonysagat a Tramadol lebontasa
soran. Mindazonaltal, technologiai szempontbdl a nagyenergiaju ionizald sugarzas még igy is
elegendden hatékonynak bizonyult a célmolekula alapszerkezetének megbontdsahoz, ezaltal
jelentdsen hozz4ajarulva a lebontési folyamatokhoz és a szennyez6 artalmatlanitasahoz.

Koszonetnyilvanitas

A kutatas a Bolyai Janos Kutatasi Osztondij, valamint a Kulturélis és Innovacios Minisztérium
Nemzeti Kutatasi Fejlesztési és Innovacios Alapbol nyujtott, FK-23 palyazati program
(azonositoszam: FK146883) finanszirozasaban valosult meg.

IRODALOMJEGYZEK

[1] R. Loos et al., Water Res., 2013, 47, 6475.

[2] M. Antonopoulou et al., Sci. Total Environ. 2020, 710, 135396.

[3] P.C. Raa-Gomez and W. Piittmann. Environ. Si. Pollut. Res., 2011, /9, 689.
[4] H. Monteil et al., Chemosphere, 2020, 247, 125939.

[5] N.F Moustafa et a., Egypt. J. Chem., 2020, 63, 1397

60



HIGH-ENERGY IONIZING RADIATION-DRIVEN RADICAL
REACTIONS AND MATRIX EFFECTS IN TRAMADOL
DEGRADATION

Krisztina Kovacs !, Anna Tegze !, Aniké Bezsenyi 2, Laszl6 Wojnarovits !

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

Tramadol, a widely used opioid analgesic, has been detected as an environmental
contaminant in both surface waters and wastewaters. Its removal during conventional
wastewater treatment is incomplete, and concentrations up to 1100 ng L' have been reported
in effluents of municipal wastewater treatment plants in several European countries.
Consequently, Tramadol is also present in surface waters, typically at levels around 100 ng L™!
[1-3]. Advanced Oxidation Processes (AOPs) have proven effective for tramadol removal
[4-5].

In this study, we investigated the degradation pathways of Tramadol under high-energy
ionizing radiation, with particular emphasis on the radical reactions involved and the matrix
effect on removal efficiency. Based on its chemical structure, the hydroxyl radical can attack
the molecule at three positions: aromatic ring (addition), amino group (H-atom abstraction),
and carbon atoms of either the cyclohexane or the methoxy group (H-atom abstraction).
Increasing pH was found to enhance the rate constant for the reaction between Tramadol and
hydroxyl radicals. The removal efficiency was evaluated in different matrices (ultrapure water,
tap water, synthetic wastewater, and treated wastewater) using sum parameters commonly
applied in wastewater analysis. Oxidation and mineralization processes occurred in parallel,
while the biodegradability continuously increased with higher absorbed doses in ultrapure
water. Importantly, the toxicity in Vibrio fisheri marine bacterium tests of both the parent
compound and its degradation products remained below 20%. The water contaminants (such as
organic matter, inorganic ions, metal ions, and suspended solids) acted as radical scavengers
and thereby reduced the efficiency of ionizing radiation in Tramadol degradation. Nevertheless,
from a technological perspective, high-energy ionizing radiation proved sufficiently effective
to disrupt the molecular structure of tramadol, thereby contributing significantly to its
degradation and to the mitigation of its environmental impact.
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SUGARVEDELMI ENGEDELYEZESI ELJARASOK ES AZ ELJARASI
FOLYAMAT BEMUTATASA

Szalay Brigitta, Kovacsné Huszar Noémi, Hum Gabor
Sugarvédelmi Foosztaly, Orszagos Atomenergia Hivatal

Az Orszagos Atomenergia Hivatal (a tovabbiakban: OAH) Sugarvédelmi Fdosztalyanak
feladata a radioaktiv anyagok alkalmazasanak €s az ionizal6 sugarzast 1étrehozo berendezések
tizemeltetésének sugarvédelmi feliigyelete. A hatdsagi feliigyelet alapvetd célkitlizése, hogy az
atomenergia alkalmazasa soran keletkezd ionizald sugarzas semmilyen modon ne okozhasson
kart az emberekben és a kdrnyezetben. A biztonsag egyik alapvetd kovetelménye az indokolt
alkalmazasok kovetkeztében fellépd ionizald sugarzasok elleni megfeleld védelem optimalis
kialakitasa, amely els6dlegesen az atomenergia alkalmazdjanak feleléssége. Az atomenergia
békés célu, biztonsdgos alkalmazdsira vonatkozd legmagasabb szintli szabdlyozast az
atomenergiarol sz616 1996. évi CXVI. torvény (a tovabbiakban: Atomtdrvény) tartalmazza. Az
ionizald sugarzas elleni védelemmel kapcsolatos kdvetelményeket ,,az ionizald sugarzas elleni
védelemrdl és a kapcsolodod engedélyezési, jelentési és ellendrzési rendszerrdl” szolo 2/2022.
(IV.29.) OAH rendelet (tovabbiakban: Sugarvédelmi rendelet) hatdrozza meg.

Az elbadas célja a Sugarvédelmi Fdosztalyon torténd engedélyezés folyamatanak
bemutatasa. Az eléadas egyrészt 6sszefoglalja az engedélyezés alapjait képezd jogi eldirasokat,
ismerteti a kérelmezd ¢€s a hatosag kotelezettségeit, valamint iranymutatast ad az egyes
engedélyezési eljarasokra vonatkozoan, masrészt felhivja a figyelmet a sugarvédelem
fontosabb szempontjaira €és ramutat néhany 4ltaldnosan tapasztalhatdé problémara és
félreértésre. Az eldadas olyan megoldasokat igyekszik bemutatni, amelyek tdmogatjak a
kérelmezd és az OAH kozotti sikeresebb egytittmitkodést.
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PRESENTATION OF RADIATION PROTECTION LICENSING
PROCEDURES AND THE AUTHORISATION PROCESS
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The Radiation Protection Department of the Hungarian Atomic Energy Authority
(hereinafter referred to as HAEA) is responsible for radiation protection supervision of the use
of radioactive materials and the operation of equipment generating ionizing radiation. The
fundamental objective of the regulatory oversight is to ensure that ionizing radiation generated
during the use of nuclear energy does not cause any harm to humans or to the environment. One
of the fundamental requirements of safety is the optimal design of adequate protection against
ionizing radiation resulting from justified applications, which is primarily the responsibility of
the user of nuclear energy. The highest level of regulation concerning the peaceful and safe use
of nuclear energy is contained in the Act CXVI of 1996 on Nuclear Energy (hereinafter: the
Nuclear Energy Act). The requirements for protection against ionizing radiation are defined in
Decree 2/2022. (IV.29.) HAEA on "Protection against ionizing radiation and the related
licensing, reporting and inspection system" (hereinafter: Radiation Protection Decree).

The aim of the presentation is to introduce the licensing process at the Radiation Protection
Department. The presentation summarises the legal requirements underlying the licensing
process, describes the obligations of the applicant and the authority, and provides guidance on
the individual licensing procedures. On the other hand, it draws attention to the more important
aspects of radiation protection and highlights some commonly encountered problems and
misunderstandings. The presentation seeks to provide solutions that support more successful
cooperation between the applicant and the HAEA.

63



2025. oktober 15.
szerda

64



TOVABBI UZEMIDO HOSSZABBITAS KORNYEZETVEDELMI
ENGEDELYEZESENEK JELENLEGI HELYZETE

Bujtas Tibor
MVM Paksi Atomerdmii Zrt.

A 2189/2022. Kormany hatarozatban a Kormany dontott arrdl, hogy ellatasbiztonsagi,
klimavédelmi és energiastratégiai célok teljesithetOsége ¢és az alacsony ara, megfizethetd
villamosenergia-ellatds hosszu tdva fenntarthatdosaga érdekében sziikséges az MVM Paksi
Atomerdmi Zrt. altal lizemeltetett a blokkok tovabbi tizemidd-hosszabbitasa.

A Kornyezetvédelmi Engedélyezés Munkacsoport feladata, hogy, készitse/készittesse el az
Osszes sziikséges vizsgalatot és dokumentaciot és szerezze meg a TUH kornyezetvédelmi
engedélyt.

Eldaddsomban bemutatom a Tovadbbi Uzemidd Hosszabbitas kornyezetvédelmi
engedélyezésének tervezett 1épéseit, litemtervét.

Az elmult harom évben nagyon sok tevékenység =zajlott, elkésziilt tobb fontos
dokumentacio, befejezddtek a vizsgalati programok.

Az Eldzetes Konzultaciés Dokumentum elkésziilte utan 2024. szeptemberben elkezd6dott az
els engedélyezési fazis, amely mar az espoo-i egyezmény alapjan nemzetkozi szakaszt is
magaban foglalt.

Az eléadasomban bemutatom az elmult harom év fontos mérfoldkoveit és a kdvetkezd
id6szak feladatait.

ACTUAL STATUS OF THE ENVIRONMENTAL LICENSING OF
THE SUBSEQUENT LICENSE RENEWAL

Tibor Bujtas
MVM Paks NPP

In the Decree No. 2189/2022. the Government decided that in order to achieve the
objectives of security of supply, climate protection and energy strategy and to ensure the long-
term sustainability of low-priced, affordable electricity supply, it is necessary to extend the
operating lifetime of the units operated by MVM Paks Nuclear Power Plant Ltd.

The task of the Environmental Licensing Working Group is to prepare/have prepared all
the necessary measurements and documentation and obtain the SLR environmental licence.

In my presentation I’1l present the planned steps and schedule of environmental licensing
of SLR Project.

Over the past three years, a lot of activities have taken place, several important
documentation has been prepared, measuring programmes have been finished.

After the completion of the Preliminary Consultation Document, the first licensing phase
began in September 2024, which already included an international phase based on the Espoo
Convention.

In my presentation I’ll present the important milestones of the past three years and the
tasks of the next period.
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RADIOKEMIAI FELADATOK AZ OKSER MUNKAJABAN

Zagyvai Péter

HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont és az OKSER Szakbizottsag tovabbi tagjai

Az Orszagos Kornyezeti Sugarvédelmi Ellenérz6 Rendszer (OKSER) jelenlegi formajaban
mar tobb, mint 20 éve mikodik, az Eurdpai Atomenergia-kozosség (EURATOM) alapitod
szerzOdésében foglaltaknak megfeleloen. Az OKSER a lakossag természetes ¢és mesterséges
eredetli sugarterhelését meghatdrozd kornyezeti sugarzasi viszonyok ¢és radioaktiv
anyagkoncentraciok orszagos ellendrzési eredményeinek gyljtését és értekelését végzi. Tagjai
orszagos hataskori intézmények és szervezetek, valamint az egyedileg engedélyezett mértéki
kornyezeti kibocsatassal miikodd kiemelt 1étesitmények. A mérendé mennyiségek kozé a
kornyezeti sugarzas dozisteljesitménye és a kornyezeti kozegekben talalhatd radionuklidok
aktivitaskoncentricidja tartozik. A mintazott anyagok: levegd (sziirés és kihullés), talaj, felszini
vizek, ivoviz, természetes ¢€s mezdgazdasagi termesztésli ndvényzet, vadon ¢€l6 &s
haszonallatok, a lakossag altal fogyasztott novényi és allati eredetli élelmiszerek és azok
alapanyagai. A mérések nagyobb része kozvetleniil szolgaltat eredményt, de jelentds szerepe
van a csak radiokémiai feldolgozas utan lehetséges nuklidspecifikus meghatdrozasoknak is.

A vizsgalati eljardsoknak — a sziikséges mintaeldkészités bonyolultsdga szerint — két
csoportja kiilonboztethetd meg. A csak radiokémiai moddszerekkel végezhetd analizisek
csoportjaba elsdésorban 3H, 14C, 90Sr, és a-sugarzok meghatirozasa tartozik. A masik
csoportban csak sziikség esetén végeznek radiokémiai feldolgozast az altalaban elvalasztés
nélkiil, rutinszeriien y-spektrometriaval és/vagy az 50 keV feletti energidju részecskéket
regisztralni képes Osszes B-méréssel vizsgalt mintdkndl. Kiilon figyelmet érdemelnek a
természetes eredetli radionuklidok, melyek esetleges feldiisuldsa emberi tevékenységhez
kothetd okbol is eldadddhat.

A radiokémiai modszerek kivalasztasanal két fontos kovetelmény van: elegendden
gyorsnak kell lenniiik, hogy a vallalt mintaszam elemzése teljesithetd legyen, ugyanakkor
igazodni kell a 489/2015. kormanyrendeletben megallapitott jelentési szintekhez, tehat a
mérések kimutatasi érzékenysége (LD) ezek alatt kell, hogy legyen. Az eldaddson néhany, az
OKSER-ben rendszeresen alkalmazott elemzési modszer részleteit mutatjuk be.

66



AZ IVOVIZ RADIOAKTIVITASAROL — HATOSAGI NEZOPONTBOL

Osvath Szabolcs, Vargha Marta, Bufa-Dorr Zsuzsanna, Izsak Balint, Beregszaszi Timea
Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont

Az ivovizek mindségével kapcsolatos eldirasokat (ideértve a radiologiai jellemzokre
vonatkozo eldirdsokat, azok ellendrzésének modjat és gyakorisagat) hazankban jelenleg az
5/2023. Korm. r. tartalmazza. A radioldgiai jellemzoket (a tricium ¢és a radon
dozis becsléséhez altalaban az Osszes-alfa és az Osszes-béta aktivitdskoncentraciot szokas
vizsgalni, &m bizonyos esetekben sziikség van részletesebb (pl. nuklidszelektiv) mérésekre is.
Az elmult 9 év tapasztalatai azt mutatjak, hogy a radioldgiai paraméterek kozil egyediil az
Osszes-alfa aktivitaskoncentracid érdemel komoly figyelmet; az is csak az orszag bizonyos
régidiban.

A jogszabalyi el6irasokat kihasznalva 2023 és 2024 soran 400-nal is tobb vizellato
rendszer kért (é¢s amennyiben megfelelt a kovetelményeknek, kapott) engedélyt a vizsgalatok
gyakorisaganak csokkentésére. Ez lehetOséget kindl arra, hogy a figyelmet és az eréforrasokat
a nagyobb Osszes-alfa aktivitdskoncentracidval jellemezhetd vizellatasi zondkra fokuszaljuk.

Az Osszes-alfa aktivitdskoncentracionak az alapértelmezett vizsgalati szintnél (0,1 Bq/l-
nél) nagyobb értékét az eddig vizsgalt esetekben az U izotdpjai okozzak. Ezekben az esetekben
a hatosdgnak modjaban all alternativ vizsgalati szintet megallapitania, mivel az ivévizben
vizsgaland6 természetes eredetli alfa-sugarzé radionuklidok (U-238, U-234, Ra-228, Ra-226,
Pb-210, Po-210) koziil az U izotopjainak a legkisebb a ddziskonverzios tényezdje. Ilyen
hatarozatbdl eddig 26 sziiletett.

A hatarozat kiadasakor a hatdésagnak mérési eredményekkel és szdmoléassal (vagy
becsléssel) kell bizonyitania, hogy olyan alternativ vizsgalati szintet allapit meg, amely
0sszhangban all az éves indikativ dozis 0,1 mSv értékével. Ezen tilmenden az alternativ
vizsgalati szintnek teljesitenie kell a megeldzés és a takarékossag elvét; azaz lehetdvé teszi a
szokasos aktivitaskoncentraciotol valo eltérés észlelését [hiszen a vizsgalati szint egy jovObeli
tullépése fontos indikatora lehet egy esetleges késdbbi szennyezésnek], de nem is eredményez
sziikségtelen tobbletvizsgalatokat.

Megjegyzendd, hogy az U-nak (kémiai toxicitdsa okan) sajat hatarértéke (30 pg/l) van.
Ez — ha a tobbi alfa-sugarzo radionuklid jelenlététdl eltekintiink — 0,74 Bg/l Gsszes-alfa
aktivitaskoncentracionak felel meg, amit érdemes figyelembe venni az Osszes-alfa
aktivitaskoncentracio alternativ vizsgalati szintjének meghatarozasakor.

67



RADIOACTIVITY OF DRINKING WATER - THE VIEW OF THE
AUTHORITY

Szabolcs Osvath, Marta Vargha, Zsuzsanna Bufa-Dérr, Balint Izsak, Timea Beregszaszi

National Center for Public Health and Pharmacy

Regulations on the quality of drinking water (including regulations on radiological
characteristics, as well as the method and frequency of their monitoring) in Hungary are
currently regulated by Govt. Decree 5/2023. Radiological characteristics (the activity
concentration of tritium and radon, as well as the indicative dose) have to be determined since
2016. To estimate the indicative dose, the gross alpha and gross beta activity concentrations are
usually checked, but in certain cases more detailed (e.g. nuclide-selective) measurements are
also necessary. The experience of the last 9 years clarify that it is only the gross alpha activity
concentration that deserves much attention (only in certain regions of the country).

Taking advantage of the legal provisions, more than 400 waterworks applied for permission
to reduce the frequency of measurements in 2023 and 2024. (If they met the requirements, they
received the permission.) This offers an opportunity to focus attention and resources on water
supply zones with higher gross alpha activity concentrations.

The gross alpha activity concentrations higher than the default testing level (0.1 Bg/l) in
the cases examined so far are caused by U isotopes. In these cases, the authority has the
opportunity to determine an alternative testing level, since U isotopes have the lowest dose
conversion factor among the naturally occurring alpha-emitting radionuclides to be tested in
drinking water (U-238, U-234, Ra-228, Ra-226, Pb-210, Po-210). 26 such decisions have been
issued so far.

When issuing the decision, the authority must demonstrate, using measurement results and
calculations (or estimates), that the established alternative testing level is consistent with the
0.1 mSv annual indicative dose. In addition, the established alternative testing level must meet
the principles of prevention and economy: it must allow the detection of deviations from the
usual activity concentration values [as an important indicator of possible future contamination],
but it must not result unnecessary additional testing.

It should be noted that there is a limit for U (30 pg/l, due to its chemical toxicity). This
corresponds to a gross alpha activity concentration of 0.74 Bq/l (if the presence of other alpha-
emitting radionuclides is disregarded). This is worthy to be taken into account when
determining an alternative screening level the gross alpha activity concentration.
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RADIOAKTIV ILLETVE VESZELYES HULLADEKOK MINOSITESE

Osvath Szabolcs, Kalaszi Pal, Koévendiné Konyi Julia, Rell Péter, Salik Adam

Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont
Sugarbiologiai és Sugdregészseégiigyi Foosztaly

Az elmult években az NNGYK SSF legtobb szervezeti egysége a Budafok, Anna utcai
telephelyrdl (a korabbi ,,OSSKI kampusz’-r6l avagy ,,Torley kampusz”-rol) atkoltozott a
Nagyvarad térre. A régi telephely végleges eclhagyasa eldtt sziikségessé valt az ottani
hulladéktarolok kiiiritése és felszamolasa; az azokban tarolt anyagok atvizsgalasa, mindsitése,
esetleges kezelése és megfeleld elszallitasa. A tobbféle hulladéktipus tobbféle vizsgalati
modszer alkalmazasat igényelte.

A zart radioaktiv sugarforrasok jelent0s része mara mar lebomlott. Amennyiben az
aktivitasuk nem haladja meg a vonatkozd mentességi aktivitas (MEA) 1/10-ét, a sugarforras
bejelentéssel felszabadithato a sugarvédelmi hatdsagi feliigyelet alol. [2/2022. OAH r.]

A tobbi radioaktiv hulladék nyitott radioaktiv sugarforrasnak mindsiil. Ezek koziil a
szilard hulladékok esetében a nyilvantartast felhaszndlva meghatarozzuk, hogy melyik
hulladékcsomag  aktivitaskoncentracidja kisebb a vonatkozo 4ltalanos mentességi
aktivitaskoncentraciondl (AMEAK-nal). A kivalasztott hulladékcsomagot —vizualisan
azonositjuk, és kézi miiszerrel megmérjiik a csomag felszinén a gamma-dozisteljesitményt. (Az
alacsony intenzitast sugarzas miatt nukiladozonositd miiszer nem hasznalhatd.) Amennyiben a
mérés a nyilvantartasban szerepld adatokat megerdsiti, és a természetes hattérsugarzast 20%-
kal meghalad6 dozisteljesitmény a csomag felszinének egyetlen pontjan sem mérhetd; a csomag
bejelentéssel felszabadithato a sugarvédelmi hatdsagi feliigyelet aldl, a tovabbiakban veszélyes
hulladékként kezeljiik.

Az inaktiv folyékony hulladékok 4ltalaban kémiai laboratériumbdl szarmaznak: savak (cc.
HNOs;), lugok (4-6 M NaOH), szerves folyadékok [tributil-foszfat (TBP),
folyadékszcintillacios (LSC) koktélok] stb. Ezek alapvetden kémiai reaktivitasuk, toxicitasuk
¢és kornyezetkarositd hatdsuk miatt problémasak [a hulladékrol szolo 2012. évi CLXXXV. tv.
1. mell. szerint veszélyes hulladéknak mindsiilnek]; am — a telephely multjat szem elott tartva
— kotelességilinknek tartottuk (a folyékony radioaktiv hulladékokéhoz hasonldan) ezeknek a
radioaktivitasat is méréssel ellendrizni, a mentességiikrol méréssel 1s meggy6zddni.
Mindegyikbdl 10-10 ml mintat vettiink, és nagytisztasagu félvezeté germanium (HPGe)
detektoros gamma-spektrométerrel felvettik a gamma-spektrumukat. Ezt kdvetéen 10 ml
Ultima Gold LLT koktélt adtunk mindegyikhez, és alfa/béta diszkriminéciot alkalmazva az
LSC spektrumaikat is felvettiik.

A kétfajta mérési technikaval, kapott eredményeket a rendelkezésiinkre 4ll6 korabbi
adatokkal (pl. nyilvantartasokkal, a palackokon 1évé feliratokkal) 6sszevetve megallapithato,
hogy az eddig megmintazott mintegy 100 kanna 80-85%-4anak a tartalma bizonyitottan inaktiv.
Ezek — adott esetben felszabaditds utdin — ,kozOnséges” veszélyes hulladékként
elszallittathatbak. A mintdk 10-15%-aban valamelyik radionuklid aktivitdskoncentracidja
nagyobbnak bizonyult az Un. specifikus mentességi aktivitaskoncentraciéjanal (SMEAK-
jénal), ezek a folyadékok radioaktiv hulladéknak mindsiilnek. Végiil néhany esetben tovabbi
vizsgélatokra van sziikség, példaul mert a minta Osszetétele vagy szine az un. kvencshatés
(quench, kioltas) miatt lehetetlenné tette az LSC spektrumok kiértékelését.
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CHARACTERIZATION OF RADIOACTIVE AND DANGEROUS
WASTE

Szabolcs Osvath, Pal Kalaszi, Julia Kovendiné Konyi, Péter Rell, Adam Salik

National Center for Public Health and Pharmacy
Department of Radiobiology and Radiohygene

In recent years, most divisions of NCPHP DRR have been relocated from the Anna Street
site (Budafok) to Nagyvarad Square. Before the final abandonment of the old site, it became
necessary to empty its waste storage facilities. The materials stored there must be classified and
properly transported. The various types of waste required the application of various testing
methods.

A significant part of the sealed radioactive radiation sources has been decomposed until
now. If their activity does not exceed 1/10 of the relevant exemption activity, the radiation
source can be released from radiation protection authority supervision by notification,
according to the HAEA Decree 2/2022.

Other radioactive waste is considered as open radioactive source. In the case of solid waste,
the register is used to determine which waste package has an activity concentration lower than
the relevant general exemption activity concentration. The selected waste package is visually
identified and the gamma dose rate on the surface of the package is measured using a portable
instrument. (Due to the low intensity of the radiation, a nuclide identification instrument cannot
be used.) If the measurement confirms the data in the register and no dose rate exceeding the
natural background radiation by more than 20% can be measured at any point on the surface of
the package; the package can be released from radiation protection regulatory supervision upon
notification and will be treated as hazardous waste in the future.

Inactive liquid waste is usually produced in chemical laboratories: acids (65% HNO3),
alkalis (4-6 M NaOH), organic liquids [tributyl phosphate, liquid scintillation (LSC) cocktails],
etc. These dangerousness originates from their chemical reactivity, toxicity and environmental
damage [they are classified as hazardous waste according to Waste Act CLXXXV. of 2012,
Annex 1]; but — keeping in mind the history of the site — we considered it our duty (similarly to
liquid radioactive wastes) to check their radioactivity and to verify their exemption by
measurement. We took 10-10 mL samples from each of them and acquired their gamma spectra
using a gamma spectrometer equipped with a high-purity semiconductor germanium (HPGe)
detector. After that, 10 mL of Ultima Gold LLT cocktail was added to each and their LSC
spectra were also acquired applying alpha/beta discrimination.

By comparing the results obtained with the two measurement techniques and the previous
available data (e.g. records, labels on the bottles), it can be concluded that the content of 80-
85% of the ca. 100 cans sampled so far is proven to be inactive. These can be managed as
“ordinary” hazardous waste — after release, if applicable. In 10-15% of the samples, the activity
concentration of one of the radionuclides turned out to be higher than the so-called specific
exemption activity concentration, these liquids must be classified as radioactive waste. Finally,
in some cases, further investigation is necessary, for example because the composition or color
of the sample made the evaluation of the LSC spectra impossible due to the so-called quench
effect.
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AZ AEROSZOL GAMMA-SPEKTROMETRIAI MERESE A
KORNYEZET RADIOLOGIAI ELLENORZESE CELJABOL

Kovendiné Konyi Julia

Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont
Sugarbiologiai és Sugadregészségiigyi Foosztaly

A kornyezet radiologiai ellendrzését az teszi sziikségessé, hogy a levegdben, vizekben,
talajban jelen vannak radioaktiv atomok, molekuldk, anyagok. A kornyezet ellendrzése koveti
a radionuklidok utjat a kibocsatastol az emberig, beleértve a terjedési utvonalakat, taplalkozasi
lancokat. Az ellenérzés célja a sugarterhelés meghatarozasa az ember, a lakossag €s az €lovilag
védelmére. A sugarterhelés szamolasanal figyelembe kell venni a kiils és belsd sugarterhelést
okozo tényezdket is.

A kornyezetlinkben jelen 1évo radioaktivitas eredete szerint két nagy csoportba sorolhato:
természetes radioaktivitas, ami a Fold keletkezése 6ta jelen van és mesterséges radioaktivitas,
vagyis az emberi tevékenység soran képzddd radioaktivitas. Ez utobbi az atomenergia békés
vagy nem békés célu felhasznalasa soran kertil a kornyezetbe. Az emberi tevékenység nyoman
kibocsatott radioaktivitds mérése feladata a kibocsatonak és a hatésagnak egyarant. Ennek
révén igazolhato, hogy az atomenergia alkalmazasa kovetkeztében nem éri a lakossadgot a
hatésagilag engedélyezett hatarértéknél nagyobb sugardozis. Uzemi baleset vagy
veszélyhelyzet esetén a kornyezeti radioldgiai mérési adatok alapjan lehet donteni az optimalis
véddintézkedésekrol.

A levegében jelenlévo természetes és mesterséges radioaktivitds mérhetd az aeroszolban
vagy a  kihullasban. Az  NNGYK  SSFO  akkreditalt  Sugaregészségiigyi
Vizsgalolaboratoriumaban rendszeresen mérjiik a levegd aeroszol és a kihullas radioaktivitasat
is. Az aeroszol mintadk mintavételi ideje 8 nap, a mintazott levegd térfogata koriilbeliil 25000
m3. A mintdkat négynapi pihentetés utdn mérjik nagytisztasdgli germanium félvezetd
detektoron. A mérési id6 két nap, igy a mérés kimutatasi hatdra igen alacsony, 1-2 uBq/m3 a
radiocéziumok ¢€s radiojod esetében. Az eléaddsban ismertetjiik a laboratériumunkban az
aeroszol mintdk vételével, elkészitésével és gamma-spektrometriai mérésével kovetett
protokollt, majd az elmult tiz éves mérési folyamat soran kapott eredményeket.

Ezeket a mérési eredményeket rendszeresen nyilvanossa tessziik az intézeti honlapunkon, és
miutan bekeriilnek az orszdgos adatbazisba, onnan eljuttatjdk az EU ¢és IAEA adatbézisokba.
Emlitést tesziink az elmult években a vilagban tortént lizemzavarok nyoman tortént
kibocsatasok miatt a magyarorszagi légtérben is megjelent mesterséges radioaktivitasrol. Az
alkalmazott mintavételi és mérési protokollunk lehetdvé tette a pBq nagysagrendii aktivitas
méréset.
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GAMMA SPECTROMETRIC MEASUREMENT OF AEROSOL
SAMPLES FOR ENVIRONMENTAL RADIOLOGICAL MONITORING

Julia Kovendiné Konyi

National Center for Public Health and Pharmacy
Department of Radiobiology and Radiohygiene

Radiological monitoring of the environment is essential due to the presence of radioactive
atoms, molecules, and materials in the environment. Environmental monitoring tracks the
movement of radionuclides from their release point to human exposure, including propagation
pathways and food chains. The primary objective is to determine radiation exposure levels in
the environment in order to protect individuals, the general population, and the environment
itself. When calculating radiation exposure, both external and internal radiation exposure must
be considered.

Radioactivity in our environment originates from two main sources: natural and artificial.
Natural radioactivity has existed since the formation of the Earth, while artificial manmade
radioactivity results from human activities. Artificial radionuclides are released into the
environment through the peaceful or non-peaceful use of nuclear energy. Monitoring emissions
from human activity is the joint responsibility of both the operator and the regulatory authority.
Measurement data are used to assess radiation doses to the population. In the event of an
industrial accident or emergency situation, environmental radiological data are essential for
making protective decisions and implementing countermeasures.

Environmental monitoring includes sampling and analyses of air, natural waters, soil and
vegetation.

Natural and artificial radioactivity in the air can be detected in aerosols or fallout. At the
accredited Radioanalytical Laboratory of the NCPHP DptRR we routinely measure the
radioactivity of both air aerosols and fallout. Aerosol samples are collected over an §-day
period, during which approximately 25,000 m3 of air is sampled. After a four day resting period
the samples are analyzed using high-purity germanium semiconductor detector. The
measurement period is two days, which allows for a very low detection limit - around 1-2
uBg/m3 for radiocaesium and radioiodine.

In this presentation, we describe the protocol used in our laboratory for sampling,
preparation and gamma-spectrometric measurement of aerosol samples. We will also present
measurement results obtained over the past several years. These measurement results are made
publicly available on our website and form part of the national environmental radiation database
They are regularly submitted to the EU and IAEA databases.

We will also highlight some instances where man-made radioactivity has appeared in the
air over Hungary, originating from emissions elsewhere in the world in recent years. Our
sampling and measurement protocol is capable of detecting very low levels of activity - even
in the uBq range.
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NEHEZEN MERHETO RADIONUKLIDOK MEGHATAROZASA
LESZERELESI MINTABAN: EGY NEMZETKOZI JARTASSAGI
TESZT EREDMENYEI ES TANULSAGAI
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"' ISOTOPTECH Zrt., Bem tér 18/C, 4026 Debrecen
2 Debreceni Egyetem TTK, Kémia Doktori Iskola, Egyetem tér 1., 4032 Debrecen

3 Nemzeti Népegészségiigyi és Gyogyszerészeti Kozpont, Albert Floridn ut 3/A4., 1097 Budapest
4 Radanal Kft., Konkoly-Thege M. 1t 29-33, 1121 Budapest

A radioaktiv hulladékok hosszu tavl biztonsagos taroldsa szempontjabodl elengedhetetlen

a részletes radiologiai jellemzés. Az atomerdmiivek leszerelése soran sziikség van a
felaktivalodott  szerkezeti anyagokban képzddott nehezen mérheté radionuklidok
meghatarozasara is, ehhez pedig radiokémiai elvalasztasi miiveletek sziikségesek.
A nehezen mérhetd radionuklidok meghatarozasat tovabb necheziti a standard
referenciaanyagok ¢€s a szabvanyositott modszerek hidnya. Ezért hidnypo6tlo jelentdségli volt a
Nordic Nuclear Safety Research (NKS) altal szervezett ,,MoNi2024” jartassagi teszt, melyen
az Isotoptech/Radanal is részt vett.

A 2024. éve Oszi Radiokémiai Napokon bemutattuk a kifejlesztett radiokémiai elvélasztasi
folyamat részleteit, melyek soran Fe, Ni, Zr, Nb és Mo elemeket valasztottunk el egymastol,
hogy nehezen mérhetd radionuklidjaikat meghatarozzuk (Fe-55, Ni-59, Ni-63, Zr-93, Nb-93m,
Nb-94, Mo0-93).

Jelen eldadasban a ,,MoNi2024” jartassagi teszt kiértékelését és tanulsagait mutatjuk be,
kiilonos tekintettel az egyes méréstechnikék (LSC, ICP-MS) esetében varhato zavaro hatasokra.
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DETERMINATION OF DIFFICULT-TO-MEASURE RADIONUCLIDES
IN DECOMMISSIONING SAMPLES: RESULTS AND LESSONS FROM
AN INTERNATIONAL PROFICIENCY TEST
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4 Radanal Kft., Konkoly-Thege M. 1t 29-33, 1121 Budapest

Detailed radiological characterization is essential for the long-term safe storage of
radioactive waste. During the decommissioning of nuclear power plants, it is also necessary to
determine difficult-to-measure (DTM) radionuclides in activated structural materials, which
requires radiochemical separation procedures.

The determination of these DTM radionuclides is further complicated by the lack of
standard reference materials and standardized methods. Therefore, the “MoNi2024”
proficiency test organized by Nordic Nuclear Safety Research (NKS), in which
Isotoptech/Radanal participated, was of particular importance.

During the 2024 Autumn Radiochemical Days, we presented the details of the developed
radiochemical separation procedures, during which Fe, Ni, Zr, Nb, and Mo were separated from
each other in order to determine their DTM radionuclides (Fe-55, Ni-59, Ni-63, Zr-93, Nb-93m,
Nb-94, Mo0-93).

In this presentation, we summarize the evaluation and lessons learned from the
“MoNi2024” proficiency test, with special attention to the potential interferences associated
with specific measurement techniques (LSC, ICP-MS).
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GYERMEKEK EGESZTEST MONITOROZASARA VONATKOZO
NEMZETKOZI OSSZEMERES TAPASZTALATAI

Rékasi Zsofia, Pazmandi Tamas, Zagyvai Péter, Zagyvai Marton, Pantya Annamaria,
Glavak Csaba

HUN-REN Energiatudomanyi Kutatokézpont

Egy esetleges nuklearis vagy radioldgiai esemény soran fontos a szervezetbe keriild
radioaktiv izotopok aktivitasdnak pontos meghatarozasa, kiilondsen olyan érzékeny csoportok
esetén, mint a gyermekek. Az europai dozimetriai szakértoket tomoritd EURADOS szervezet
nemzetk6zi Osszehasonlitd gyakorlatot szervezett egésztest-szamlalod laborok szdmara. A
résztvevd laborok feladata célzott kalibracido készitése kiilonbozd életkoru gyermekekre
vonatkozoan, valamint 0], gyermekekre szabott protokollok ¢€s eljarasok kidolgozasa az in vivo
monitorozashoz.

Az eldadasban bemutatjuk az 0sszemérés soran szerzett elsd tapasztalatainkat, valamint
ravilagitunk a vizsgalati modszerek fejlesztésének jelentdségére.

EXPERIENCES FROM AN INTERNATIONAL INTERCOMPARISON
ON WHOLE-BODY MONITORING FOR CHILDREN

Zséfia Rékasi', Tamas Pazmandi!, Péter Zagyvail, Marton Zagyvai',
Annamaria Pantyal, Csaba Glavak!

'HUN-REN Centre for Energy Research

In the event of a nuclear or radiological emergency, accurate detection of the activity of
incorporated radionuclides is crucial, especially for sensitive population groups such as
children. The EURADOS network of European dosimetry experts has organized an
international intercomparison exercise for whole-body counting laboratories. Participating
laboratories are tasked with performing calibrations for different age groups of children and
developing new child-specific protocols and procedures for in vivo monitoring.

In this presentation, we will share the first experiences from the intercomparison and highlight
the importance of developing improved measurement methodologies.
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