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Технеций-99m  является наиболее распространненным радионуклидом из применяемых в медицинской диагностике. Традиционный метод его получения в ядерных реакторах является технически и экологически сложным. В качестве альтернативного метода авторами предложено производить наработку нуклида в реакции 100Мо((,n)99Mo(99mTc с помощью сильноточного линейного ускорителя  электронов.   Использован  ускорительный  стенд  ЛУ-20  (20 МэВ,    10 кВт), на базе которого создана экспериментальная установка и произведена наработка 99Mo при облучении в течение 10 часов мишени из Мо  природного изотопного состава. С помощью специально разработанного электро-литического метода из мишени получен технеций в виде раствора пертехнетата с общей активностью 12МБк. Спектрометрический анализ подтвердил высокую изотопную чистоту раствора. На его основе изготовлен ряд радиофармпрепаратов, медицинские испытания которых показали их удовлетворительное качество.


1. По состоянию на 1994 г. мировой оборот радионуклидной продукции медицинского назначения составил 1.2 млрд.долл. США [1]. При этом до 90%  процедур производится радиофарм-препаратами на основе 99mТс. Его генератором является 99Мо, нарабатываемый, главным образом, в реакторах деления, большинство из которых в ближайшие годы исчерпают свой ресурс [2]. Поэтому возник интерес к созданию альтернативных методов производства 99Мо. Одним из них является исследованный авторами метод на основе фотоядерных реакций с применением вторичного излучения сильноточного электронного линака.


2. Как показывает анализ ядерно-физических данных [3], наработку 99Мо можно эффективно производить путем облучения высокоэнергетичными фотонами  (Е( (20МэВ) мишени, содержащей изотоп 100Мо, в результате  реакций 


100Mo((,n)99Mo (порог реакции Еn=9,1 МэВ)    (1).


При этом параллельными каналами реакций являются


100Mo((,p)99Nb(Т1/2=15с)(99Mo(Еn=16,5МэВ)      (2),


100Mo((,p)99mNb(Т1/2=2.6мин.)(99Mo(Еn=16,9МэВ)        (3)


100Mo (n,2n)99Mo(Еn=  8,3 МэВ)                       (4),


98Mo  (n,()  99Mo                                                  (5);


(реакции (4), (5)проявляются заметным образом лишь в случае “толстой” мишени).


3. Поток высокоэнергетичных фотонов можно получить в виде тормозного излучения (ТИ), если на пути пучка ускоренных электронов установить конвертер-мишень из материала с большим атомным номером (обычно Та или W). Проведенные расчеты по реакциям (1)...[5] показывают, что при облучении мишени из 100Мо потоком тормозного излучения оптимальной для наработки 99Мо и 99Nb является энергия ускоренных электронов 25 МэВ. В этом случае удельный выход указанных    изтопов    составляет             (1.2 мкKu/мкA(час(г (100Мо). При определенной оптимизации условий облучения и геометрии мишени величину этой оценки можно увеличить в два раза. Если же использовать мишень из Мо естественного изотопного состава, в котором 100Мо составляет  (10%, то приведенная оценка должна быть снижена на порядок величины [4].


4. Поскольку тормозное излучение характеризуется широким энергетическим спектром, то в нашем случае условиями оптимизации конвертера являются требования максимума актов взаимодействия фотонов, имеющих энергию Е(>Еn, c мишенью из Мо весом 100 г (определяется возможностями дальнейшей радиохимической обработки мишени) при минимуме тепловой нагрузки на мишень, а также условиями отвода тепла с конвертера. Для исследования этих процессов был использован метод компьютерного моделирования с применением программного пакета GEANT. За основу был взят конвертер из тантала, помещенный в корпус из меди и охлаждаемый водой (рис.1). Параметрами 
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Рис.1. Условия моделирования


1,4 - Сu; 2 - Ta; 3 - вода; 4 - мишень





оптимизации являлись толщина тантала, воды, задней стенки корпуса конвертера и др. Расчеты проводились для случая 2D-геометрии в предположении, что Мо-мишень представляет собой цилиндр диаметром 25 и высотой 20 мм.





В таблице 1 приведены результаты расчетов для конвертера с толщиной передней стенки 0.5мм, задней - 2 мм, воды - 10 мм при энергии электронов Ео=20 МэВ.





��
Таблица 1


Зависимость параметров взаимодействия тормозного излучения с Мо-мишенью от толщины Та - d


Толщина Та  (, мм�
1�
2�
2.5�
3�
3.5�
4�
6�
�
Потери энергии в конверторе, МэВ�
15.22�
19.68�
14.41�
14.52�
14.62�
14.65�
15.32�
�
Потери энергии в Та, МэВ�
2.01�
6.84�
8.70�
9.91�
10.91�
11.57�
12.97�
�
Потери энергии в Мо, МэВ�
5.12�
2.69�
2.01�
1.74�
1.56�
1.44�
1.16�
�
Относ.поток (-квантов�
0.134�
0.146�
0.143�
0.145�
0.135�
0.127�
0.107�
�
Относ.поток (-квантов на мишени�
0.124�
0.127�
0.122�
0.122�
0.115�
0.104�
0.085�
�
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Анализ приведенных в таблице данных показывает, что при данной геометрии конвертера наибольшему числу фотонов с Е(>9МэВ, взаимодействующих с Мо-мишенью, соответствует толщина Та d=2...3 мм, что согласуется с выводами работы [5]. При этом по условиям тепловыделения в мишени толщина Та 3 мм представляется более предпочтительной.


5. Для экспериментальной проверки результатов компьютерного анализа было проведено облучение тормозным излучением пластинок Мо природного изотопного состава, помещавшихся за конвертером из Та переменной толщины.


В качестве источника ускоренных электронов был использован ускорительный стенд ЛУ-20, работавший в режиме:


- энергия электронов, МэВ		- 10,


- средний ток пучка, мкА		- 500,


- длительность импульса пучка, мкс  - 3,


- частота следования импульсов 


ускорителя, Гц		- 150.


Ввиду того, что средняя мощность пучка электронов составляет 10кВт, для снижения риска проплавления выпускной фольги ускорителя пучок перед фольгой при помощи специальной системы разворачивается в строку (сканируется) с частотой 3 Гц в вертикальной плоскости, причем длина зоны развертки пучка на фольге составляет 12 см, а ширина (1см. Эти параметры определяют основные геометрические характеристики мишени. Кроме того, поскольку основная часть мощности пучка электронов поглощается в объеме конвертера и мишени, последние требует непрерывного охлаждения водой.


После завершения облучения измерялась полная наведенная активность образцов, а также их парциальная активность на линии Е(=739.7кэВ, соответствующая Мо-99. В последнем случае для проведения измерений использовался  (-спектрометр. Результаты, отнормированные на единицу массы Мо-мишени, приведены на рис.2. Они подтверждают данные компьютерного моделирования, причем подобие полученных зависимостей указывает на возможность экспресс-диагностики процесса наработки Мо-99 путем измерения активности мишени стандартными радиометрами.


Оно состоит из алюминиевого корпуса 1, заглушенного с торцов фланцами (на схеме не показаны) с оливками для подачи и отвода охлаждающей воды. Внутри корпуса размещена кассета 4 из алюминиевой сетки, в которой находятся последовательно со стороны пучка конвертер (пластина из тантала толщиной 2 мм) и собственно мишень - пластина из молибдена природного состава размером 3х12х0.1смз и весом 3.7г. 
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Рис.2. Зависимость наведенной активности и концентрации Мо-99 от толщины конвертtра





6. Для проведения оценочных экспериментов по наработке 99mТс было использовано мишенное устройство, конструкция которого приведена на рис.3.


� EMBED PBrush  ���


Рис.3  Конструкция экспериментального мишенного устройства:


а) - вид сбоку, б) - вид в разрезе;


1 - корпус, 2 - конвертер, 3 - молибденовая мишень,4 - кассета





Мишенное устройство устанавливалось непосредственно за выпускным окном ускорителя. Затем на устройство подавалась оборотная вода и производилось облучение мишени в течение 10 часов, после чего пучок был выключен и молибденовая мишень извлечена из кассеты.


7. Мгновенная доля атомов 99mТс  в мишени непосредственно после облучения составляла (10-16 от атомов Мо. Выделение таких концентраций даже для аналитической химии представляет значительные трудности.  Как известно, в ряду многих аналитических методов электрохимические обладают наиболее низкими пределами обнаружения. Например, анодная инверсионная вольтамперометрия имеет предел обнаружения 10-11-10-12г/г. Следовало ожидать, что использование методов электрохимического выделения позволит решить задачу извлечения 99mТс из растворов с такой низкой концентрацией.


Полученный нами методом электролиза  раствор пертехнетата  упаривался для достижения высокой удельной активности. В результате она составляла 20МБк/мл.


Содержание 99mТс и радиоактивных примесей в пертехнетате измерялось Ge(Li)-детектором объемом 50смз с энергетическим разрешением 1.8 кэВ по линии 1333 кэВ. Единственной радиоактивной примесью, которая присутствует в растворенном осадке после электрохимического выделения, был 99Мо. Его содержание в растворе пертехнетата не превышало 1.5% от 99mТс. Учитывая тот факт, что относительная интенсивность излучения линии 140.5 кэВ 99mТс составляет 89.6%, а наиболее интенсивной линии 99Мо 739.7 кэВ 12.8%, такое содержание 99Мо практически не влияет на процесс гамма-сцинграфии. Повторный электролиз пертехнетата позволил понизить содержание 99Мо до 0.15%.


8. Полученный реактив был использован для исследования действия различных радиофармпрепаратов в процессе радиоизотопной диагностики. Использовались стандартные наборы реагентов для гамма-сцинграфии “Технефит”, “Пентатех” и “Цитратех”. Было установлено, что радиофармпрепараты с использованием наработанного 99mТс и стандартных наборов реагентов “Технефит”, �“Пентатех и “Цитратех” после внутривенного введения крысам активностей около 0.4 МБк, адекватно распространяются в тканях крыс, в результате чего наблюдается четкая визуализация искомого органа животного на гамма-камере “Ohio Nuclear”.


Во всех случаях введения радиофармпрепаратов исследуемых крыс наблюдали в течение  7 дней, ежедневно проводя тщательный осмотр. Вредных последствий проведенных процедур не обнаружено [6].


9. В результате проведенных исследований показана возможность наработки  99Мо с использованием пучка ускоренных электронов, что обеспечивает экологически более чистые условия производства  99mТс по сравнению с традиционным реакторным методом.  Проделанные оценки показывают, что предлагаемый метод в условиях существующих параметров ускорителей экономически сопоставим с реакторным. В случае разработки специализированных ускорителей с большой мощностью пучка, оптимальными для фотоядерных реакций энергиями электронов и геометрией облучения мишени, предложенный метод может обеспечить значительные экономические преимущества.
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