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Исследована возможность производства и выделения медицинского радиоизотопа 18F на разрез-
ном микротроне с энергией ускоренных электронов 55 МэВ в фотоядерной реакции 23Na(γ,αn).
Для выделения 18F из облученных NaOH мишеней использована ионообменная хроматография.
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Введение

В результате открытия явления радиоактивности
[1–4] и создания методов образования искусственных
радиоактивных ядер на ядерных реакторах [5, 6] и
ускорителях протонов и некоторых других тяжелых
заряженных частиц [5–7] радиоизотопы нашли широ-
кое применение в различных областях и в особенности
в медицине, определив в ней целое направление —
ядерную медицину [8]. В ядерной медицине важное
место занимает позитронно-эмиссионная томография
(ПЭТ) с использованием радиоизотопа 18F (β+ -рас-
пад 96.9%; период полураспада T1/2

∼= 109.77 мин
[9, 10]), обладающая высокочувствительной диагности-
ческой способностью (особенно для онкологии [11]).

В настоящее время 18F получают на циклотронах
в реакциях 20Ne(d,α) и 18O(p,n) [7]. При этом если
для неона желательно использование обогащения изо-
топов, то для кислорода оно совершенно необходимо,
так как содержание 18O в естественной смеси изотопов
составляет только 0.2% [10]. С другой стороны, для
неона есть дополнительные сложности работы с газо-
выми мишенями.

Применение в качестве источников радиоизотопов
ядерных реакторов и ускорителей тяжелых заряжен-
ных частиц сопровождается различными финансовыми,
техническими и экологическими ограничениями (см. об
этом, напр., в [5]). Поэтому понятен интерес к альтер-
нативному источнику производства радиоизотопов, да-
ющему частичную замену и/или дополнение и позволя-
ющему ослабить ограничения и недостатки, связанные
с первыми двумя типами источников радиоизотопов.

В качестве такого альтернативного источника неод-
нократно рассматривалось производство радиоизотопов
на ускорителях электронов (см., в частности, работы
[12–15], посвященные получению 18F на ускорителях

электронов). Рост спроса на медицинские радиоизотопы
вынуждает интенсифицировать исследования возмож-
ностей получения радиоизотопов на ускорителях элек-
тронов. В этом направлении был выполнен цикл работ
по производству медицинских радиоизотопов на ускори-
телях электронов в Харьковском физико-техническом
институте (Украина) с участием в части таких работ
ведущих сотрудников Аргонской национальной лабора-
тории США (см., напр., [16]). Кроме того, на линейных
ускорителях электронов в Канаде ведутся масштабные
работы по производству радиоизотопа 99Mo в реакции
100Mo(γ,n) (см., напр., [17]).

В рамках изучения возможностей производства ра-
диоизотопов на ускорителях электронов ранее в [18–22]
было исследовано образование 18F в фотоядерных ре-
акциях. В [20] в реакции 23Na(γ,αn)18F в мишенях из
металлического натрия были получены положительные
результаты по уровнями полной активности 18F в со-
поставлении с запрашиваемыми в ядерной медицине.
Следует при этом учесть, что в природном натрии
содержится только изотоп 23Na, так что дорогое изо-
топное обогащение мишени не требуется. В настоящей
работе в продолжение работы [20] сообщаются резуль-
таты исследования на разрезном микротроне РТМ-55
с энергией выведенных электронов Ee ≈ 55 МэВ [23]
возможностей получения на ускорителях электронов
в реакции 23Na(γ,αn)18F необходимых для целей ядер-
ной медицины высоких уровней полной A и удельной a
активностей 18F. В качестве мишени был выбран твер-
дый гидроксид натрия NaOH.

1. Методика эксперимента

Методика облучения мишеней и измерения наведен-
ных в них активностей подробно описана ранее в [20],
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поэтому укажем только ее наиболее существенные
в настоящей работе особенности.

Выведенный из разрезного микротрона РТМ-55 пу-
чок электронов с энергией Ee ≈ 55 МэВ бомбардировал
вольфрамовый радиатор тормозных γ -квантов толщи-
ной Xr ≈ 2.2 мм ≈ 0.617X0 [24] (X0 — радиационная
длина вольфрама). Средние токи пучка электронов
в этих экспериментах составляли около 0.1 мкА. Для
удобства проведения радиохимического выделения об-
разующегося изотопа 18F в настоящей работе исполь-
зовались мишени из порошка NaOH, имеющие Xρ до
нескольких г ·см−2 (X и ρ — толщина и плотность
мишени). Измеренные поперечные размеры пучка элек-
тронов не превышали 5 мм. Наблюдение за током пучка
электронов проводилось с помощью цилиндра Фарадея,
расположенного сразу после сборки радиатор–мишень,
и с помощью трансформаторного датчика тока пучка,
установленного на предпоследней орбите РТМ-55 и
прокалиброванного по току пучка, измеренному с по-
мощью цилиндра Фарадея. Было выполнено несколько
серий облучения. Длительности облучений τ варьиро-
вались до ∼ 1 ч.

Измерения вторичных γ′ -квантов, связанных с рас-
падами радиоактивных изотопов, образовавшихся в ми-
шени в результате ее облучения, проводились с по-
мощью спектрометра из сверхчистого германия (high
purity germanium, HPGe), к которому переносились
исследуемые образцы (мишени либо выделенные из них
препараты). Эффективность регистрации γ′ -квантов
HPGe-спектрометром была прокалибрована как экспе-
риментально с помощью набора стандартных радиоак-
тивных источников, так и расчетным путем с помощью
программы GEANT4 [25].

Для отделения натрия от фтора была применена
аналогично [13] ионообменная хроматография с ис-
пользованием катионообменной смолы Dowex 50Wx8
с размером зернения 100–200 mesh (производство
Fluka Analytical). При подготовке сорбента, находя-
щегося первоначально в Na+ -форме, для переведения
в H+ -форму его выдерживали в растворе 4 М соляной
кислоты в течение часа. После заполнения колонку
промывали раствором 4 М соляной кислоты (5 полных
колоночных объемов), потом водой для удаления избыт-
ка кислоты (еще 5 полных объемов колонки).

2. Полученные результаты и их обсуждение

Из анализа данных проведенных измерений γ′ -спек-
тров, зарегистрированных HPGe- спектрометром для
облученных образцов NaOH до проведения радиохи-
мического разделения (см. верхний спектр на рис. 1),
следует, что в этих спектрах наряду с искомой актив-
ностью от распада ядер 18F, образующихся в реакции
23Na(γ,αn)18F, наблюдаются распады следующих ра-
диоизотопов, образующихся в результате облучения:
• 15O (β+ -распад ∼ 99%, T1/2

∼= 122.24 с [9, 10]),
образуется в реакции 16O(γ,n)15O;
• 22Na (β+ -распад ∼ 91%, T1/2

∼= 2.6019 года [9, 10]),
образуется в реакции 23Na(γ,n)22Na;
• 24Na (β− -распад, T1/2

∼= 14.959 ч [10]), образуется
в реакции 23Na(n, γ)24Na. Проявление этой реакции
связано с фоном от замедлившихся нейтронов, обра-

Рис. 1. γ′ -спектр облученной мишени (вверху) и
выделенного препарата (внизу). 22 Na в выделенном

препарате не обнаружен

зующихся в фотонейтронных реакциях как в самих
мишенях, так и в окружающих материалах.

Пики в этих спектрах до энергии Eγ′ 6 1400 кэВ
обусловлены следующими γ′ -линиями от распадов ука-
занных радиоизотопов [9]:
• аннигиляционная линия 511 кэВ (пик от нее отме-
чен на рис. 1, как «18F», но он образуется как сумма
составляющих от распадов радиоизотопов 18F (основ-
ная составляющая в выбранных временных условиях
измерения спектров), а также 15O и 22Na). Различные
составляющие линии 511 кэВ были разделены с исполь-
зованием временно́го анализа кривой распада;
• линия 1275 кэВ, образующаяся при распаде 22Na;
• линия 1369 кэВ, образующаяся при распаде 24Na;
• линии, связанные с распадами радиоизотопов 22Na
и 24Na, использовались для контроля полноты отделе-
ния 18F от материала мишени.

В [18, 19] было показано, что полная активность
A в условиях, соответствующих настоящей работе,
приближенно описывается соотношением

A≈
[(

1− exp
{
−τ(ln 2) · (T1/2)

−1}) ·Ne · (Xr ·
(
X0)−1)×

× (σ−1)satur ·NA ·
(
(Xρ) · η ·M−1)], (1)

где Ne — средний поток электронов (Ne = I · q−1 ,
I – средний ток пучка электронов, q ∼= 1.6 · 10−19 К —
элементарный электрический заряд); (σ−1)satur – ве-
личина (−1)-го момента по энергии фотонов Eγ

от сечения σ{Eγ} рассматриваемой реакции в обла-
сти насыщения этого момента в зависимости от Ee ;
NA

∼= 6.022·1023 моль−1 — число Авогадро; η = ηchem ·ηis
(здесь ηchem и ηis — химический и изотопный со-
ставы мишени; для NaOH-мишени ηchem = ηis = 1);
M — молекулярный вес мишени (для NaOH-мишени
M ∼= 39.997 г ·моль−1 [26]); остальные величины были
определены выше.

Для удобства представления результатов при раз-
личных токах пучка электронов на тормозной мишени
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Расчетные [A/(I ·X · ρ)]calcul и экспериментальные [A/(I ·X · ρ)]exp
активности 18F, образующиеся при насыщении для среднего тока

электронов I = 1 мкА и мишеней из металлического Na и из NaOH,
имеющих (Xρ) = 1 (г·см−2)

Мишень;
M, г/моль;
ηchem × ηis

Реакция;
(σ−1)satur, мбн
(см. [15, 16])

[A/(I ·X · ρ)]calcul,
мКи/(мкА·г·см−2)

[A/(I ·X · ρ)]exp,
мКи/(мкА·г·см−2)

1
Na;

22.99;
1× 1

23Na(γ,αn);
0.1÷ 0.3

0.27÷ 0.82 ∼ 0.45

2
NaOH;
39.997;
1× 1

23Na(γ,αn);
0.1÷ 0.3

0.16÷ 0.47 ∼ 0.26

и различных толщинах облучаемых мишеней сведе-
ния о получаемых величинах активности приведены
к универсальной величине, связывающей получаемую
активность в условиях насыщения с током электронов
и с толщиной мишеней. Исходя из (1), для полученной
активности A в мКи при фиксированном среднем токе
пучка электронов I в мкА на вольфрамовом радиаторе
толщиной 2.2 мм, и при величине (X · ρ) в г ·см−2

имеем
{A/(I ·X · ρ)} ≈ 63 M−1η(σ−1)satur, (2)

где {A/(I · X · ρ)} измеряется в мКи/(мкА ·г ·см−2 ),
M измеряется в г/моль; (σ−1)satur измеряется в мбн.

Расчетные согласно (2) и экспериментальные зна-
чения величин {A/(I · X · ρ)} в условиях насыщения
нарабатываемых активностей даны в таблице для двух
вариантов облучаемой мишени (из металлического Na
и из NaOH).

При исследованиях ионообменного выделения 18F
из облученных мишеней было проведено два экспери-
мента.

Целью первого эксперимента было установление
профиля элюирования фтора и натрия. Для выделения
фтора использовали 240 мг материала мишени, раство-
ренные в 1 мл воды. 5 мл сорбента поместили в колонку
высотой 5 см. В колонку поместили раствор мишени и
элюировали водой, собирая фракции по 1 мл от 1 до
5 мл и еще две фракции по 10 мл. При этом натрий
прочно удерживался в колонке и не смывался, фтор
выходил в основном (96%) в 3–5 мл (рис. 2). Выходы
контролировались: для фтора по линии 511 кэВ; для
натрия по линии 1275 кэВ.

Рис. 2. Хроматограмма — элюирование 18 F с колонки,
заполненной Dowex 50

Целью второго эксперимента были исследование
полноты выделения 18F, расчет активности и радиоизо-
топной чистоты продукта. При этом во втором экспе-
рименте был несколько увеличен объем колонки (7 см
длина, 7 мл объем), а также несколько увеличена масса
мишени (до 340 мг). Непосредственно после разделения
были получены γ′ -спектры раствора исходной мишени,
элюата из колонки и самой колонки после элюирова-
ния. Получено, что более 95% 18F находится в элюате,
менее 5% осталось в колонке.

Отдельно были проведены измерения большей дли-
тельности (∼ 20 ч) для оценки содержания 22Na в элю-
ате. Пик 22Na в спектре обнаружен не был. Согласно
верхней оценке, содержание 22Na не более 36 мБк
(не более 0.04% от исходной активности).

Приведенная к моменту времени, соответствующему
окончанию облучения, полная активность 18F, обра-
зованная в мишени массой 340 мг, на этот момент
времени составила 97 кБк, при этом активность вы-
деленного 18F составила 93 кБк. Время выделения
изотопа 18F составило ∼ 90 мин.

Полученный результат означает, что на ускорителе
электронов с энергией Ee = 55 МэВ и средним током
пучка I ∼ 40 мкА в результате облучения мишени из
NaOH толщиной 10 г/см2 (т. е. в условиях, соответ-
ствующих тем, которые рассматривались при оценках
в [18, 19]) в течение времени τ = 3T1/2

∼= 5.5 ч, можно
получить такую полную активность радиоизотопа 18F,
из которой после радиохимического разделения, завер-
шающегося через τ = (0.5÷ 1.0)T1/2 , можно выделить
изотоп 18F в водном растворе с полной активностью
A ∼ (1.5÷ 2.2) · 109 Бк ≈ (40÷ 60) мКи и удельной
активностью a ∼ (2÷ 3) мКи/мл.

Заключение

Проведенные эксперименты подтвердили сделанные
в [18, 19] оценки производства радиоизотопа 18F на
ускорителе электронов с энергией Ee = 55 МэВ и
средним током пучка I ∼ 100 мкА. Эти эксперименты
показали, что в результате облучения NaOH-мишени
на электронном ускорителе с указанными параметрами
можно получать такую полную активность радиоизо-
топа 18F, из которой после радиохимического разделе-
ния можно выделить изотоп 18F с высокой удельной
активностью и результирующей полной активностью,
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превышающую требуемую для одной диагностической
ПЭТ-процедуры больше, чем на порядок.

Результаты настоящей работы подтверждают пер-
спективность получения радиоизотопа 18F на электрон-
ных ускорителях с использованием мишеней с есте-
ственным изотопным составом.
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