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PRODUKCJA TECHNETU-99M

W CYKLOTRONACH MEDYCZNYCH
(ALTERNATYWNE METODY PRODUKCII

TECHNETU-99M)

Jozef L. Parus, Renata Mikotajczak

Do produkgji izotopéw dla celéw badawczych lub do
celéw medycznych [niektére zlizotopow nie s3 jeszcze pol
wszechnie wytwarzane wykorzystuje sie obecnie na $wiecie
dwanascie reaktorow jadrowych. Czes¢ tych reaktoréw wyl
twarza izotopy na potrzeby krajéw, wiktorych sie znajduja.
Ses¢ zinich wytwarza wiekszos¢ uzywanych na $wiecie izol]
topow do celéw medycznych. Kanadyjski National Research
Universal INRUCwChalk River iholenderski High Hux Reactor
[HFR Jwytwarzajg 80% $wiatowego zuzycia molibdenu99
iw(100% pokrywajg potrzeby Ameryki Potnocne;.

Pozostate cztery reaktory tolbelgijski BR2, francuski OS]
RIS potudniowoafrykanski SAFARI[1 ifaustralijski OPAL. WiekL
szo$¢ zltych reaktoréw pracowata wiostatnich latach zikrét([
szymi lub dtuzszymi przerwami powodujgc powazne braki
w(dostarczaniu molibdenu(99, szczegélnie do USA. Reaktory
te, tolw(przyblizeniu obiekty 50(etnie iinalezy sie liczy¢ zlich
unieruchomieniem winajblizszych 5 latach [1].

WIkilku krajach podejmowane sg préby budowy nowych
instalacji, lecz postep jest dos¢ powolny. Powazng przeszkoLl]
da wiprzysztej produkcji *Mo jest przechodzenie z/iwysoko! |
(wzbogaconego 2*U (+90%! ha uran owzbogaceniu nieprze! |
kraczajgcym 20%.

Symbol *"Tc oznacza technet bedgcy produktem rozpall
du ®Mo. ®™Tc jest najszerzej stosowanym izotopem promiel |
niotwérczym wimedycynie do badan diagnostycznych. Licz! |
ba wykonywanych rocznie przy jego uzyciu diagnoz wynosi
obecnie ponad 30 min., ziczego ponad 80% w(Sanach Zjed[
noczonych.

Rys.1 przedstawiarodzaje procedur medycyny nuklearnej
przeprowadzanych przy uzyciu ®"Tc [2]. Ten bardzo wszech( |
stronny radioizotop moze by¢ uzyty do wytwarzania ponad
20 réznych zwigzkdw, ktére moga by¢ zastosowane do zbal |
dania funkcjonowania wielu ludzkich organéw. Przyktadowo,
wipotaczeniu zlczgstkami albuminy po wstrzyknieciu dozyl(]
nym %"Tc jest wychwytywany winaczyniach krwionosnych
ptucilpomaga zidenty kowac obszary ziobnizonym lub zbral |
kiem przeptywu krwi [embolia ptucnall Uzyte do obrazowal
niadawki sg nieduze iizipowodu krétkiego okresu pottrwania
izotop ten znika ziorganizmu po kilkudziesieciu godzinach.

Technet jest pierwiastkiem olliczbie atomowej 43 nie wystel]
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Rys.1. Procedury medyczne z uzyciem ®™c (1,2)

pujacym wiprzyrodzie. Jego izotopy promieniotwaércze otrzy(
muje sie wireakcjach jadrowych, winajwiekszych ilosciach
w(procesie rozszczepienia 2U. Géwnym produktem jest *°Tc
ol okresie potowicznego zaniku wynoszagcym 211 tysiecy
lat. TotumozZliwito wydzielenie go wrilosciach wielu kilo[]
graméw w! procesie przerobu wypalonego paliwa reakto!
rowego. Dzieki temu chemia tego pierwiastka jest bardzo
dobrze poznana. ®*™Tc jest izomerem jgdrowym tego izoto!(
pu olokresie potowicznego zaniku wynoszacym 6 godzin.
Perwiastek ten przewidywany przez Mandelejewa jako eka!
mangan zostat odkryty w1937 r. przez C. Perriera i(lE Segre
w( prébce molibdenu bombardowanej deuteronami przez
EO. Lawrence’aw(jego cyklotronie wKalifornii.

Obecnie znane s3 izotopy technetu olkolejnych liczbach
masowych od 85do 118 przy czym 15 ztych izotopdw posiada
izomery jgdrowe. Najkrétszy okrespotowicznego zaniku took.
50 milisekund. Izotopy nakrancach tego przedziatu majg T,
od milisekund do sekund. Najdtuzsze T, , majg: *Tc [4,2x10°
lat, %" Tc [ 2,6x10%Iat i vspomniany wyzej *Tc. Izotopy do liczby
masowej 97 sg emiterami * (rozpad do Molod liczby maso(’
wej 98 sg emiterami 3"(rozpad do Rul.]
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Rys.2. Udziat poszczegéinych reaktoréw wiprodukgji globalnej
technetu-99m (1)

Otrzymywanie technetu (**"Tc)

Izotop ten otrzymuje si¢ z(rozpadu *Mo o(T, = 66 gol]
dzin. *Mo produkowany jest wrlilosciach wielu megacurie
rocznie wireaktorach jadrowych wiprocesie rozszczepienia
35U, Wydajnos¢ powstania tego radioizotopu wynosi 6% na
jeden akt rozszczepienia. Sop z aluminium uranu o wzbogal
ceniu na poziomie 93% w izotop 235, w obudowie réwniez
aluminiowej, napromieniowuje sie w reaktorze jgdrowym
w strumieniu neutronéw termicznych wynoszacym od 1 do
2 x 10* ncm'2s?, w czasie od 100 do 150 godzin. Po wyjeciu
zlreaktora ilodczekaniu ok. 10 godzin napromieniowany stop
poddaje sie dziataniu roztworu kwasu azotowego albo tugu
sodowego. Wiwyniku tego procesu *Mo przechodzi do roz( |
tworu wraz zlinnymi produktami rozszczepienia iluranem
jezeli rozpuszczenie odbywa sie wikwasie. Z(tego bardzo
promieniotwdérczego roztworu oddziela sie ®*Mo iloczyszcza
od innych produktéw rozszczepienia. Ze wzgledu na wysokg
radioaktywnos¢ proces ten jest niebezpieczny dla otoczenia
iimusi by¢ prowadzony zdalnie wikomorach chronigcych per(]
sonel przed promieniowaniem beta ilfgamma. Caly proces
obejmuje kilka etapéw ilwytwarza sie wihim znaczna ilos¢
wysoko promieniotwaérczych odpadow.

Generator ®*Mo/%*™Tc, zwany generatorem technetowym,
jest urzadzeniem do oddzielania i(zatezenia technetu z/*Mo.
Sktada sie on zkolumny szklanej wypetnionej tlenkiem glinu
dtugosci okoto 6 cm zrurkami, zaworami i Cltrami do ekstrakcji
technetu oraz z obudowy otowianej dla ostony przed promiel]
niowaniem. Kolumna jest zatadowana *Mo wzaktadzie prol|
dukujacym generatory przed wystaniem do szpitala. Powstaty
technet jest wymywany zkolumny roztworem soli [ zjologicz(!
nej. *MTc moze by¢ wymywany z generatoracodziennie, przez
okoto dwa tygodnie. Otrzymany w ten sposéb technet99m
jest przetwarzany w radiofarmaceutyk [tuz przed podaniem
pacjentowilprzy uzyciu zestawu farmaceutycznego przygoL!
towanego przez autoryzowanego producenta. Obecnie w
uzyciu sg co ngjmniej 23 zestawy do badania réznych funkcji
organizmu cztowieka [7].

Wizwigzku zlczestym zaktdceniem pracy reaktoréw zacze! |
to intensywnie poszukiwac alternatywnych metod produkgji
%mTe, Od 1971 r. znana byta metoda produkgji tego izotopu
wicyklotronie wireakcji 1Mo [p.2n[(#MTc [4].

Przeprowadzono szereg badan nad okresleniem przekro(
jéw czynnych, wydajnosci reakcji, czystosci produktu wydzie(

lonego z[napromieniowanego protonami molibdenu [3,5,6]
Molibden posiada 7 naturalnych izotopow. Ich zawartosci
procentowe podano witabeli 1. Witabeli tej podano takze
sktad izotopowy dostepnych narynku produktéw wzbogacol
nych wiizotop olliczbie masowej 100 [6].

Wszystkie 7 izotopéw naturainego molibdenu wcho(J
dzg wireakcje jadrowe zprotonami poczynajgc od energii
protonu réwnej 8 MeV. Dlatego bardzo wazne jest uzycie
protondw oltakiej energii, aby ilos¢ wytworzonych niepozgl
danych izotopéw technetu byta jak najmniejsza. Witabeli 2
zestawiono izotopy technetu, ktérych obecnos¢ wiwydzielJ
lonym po napromieniowaniu ®™c powinna by¢ moZliwie
najnizsza. Witabeli podano takze 3 izotopy o(T,, wigkszym
niz 10° lat, ktére mozna traktowac jako izotopy niepro(]
mieniotworcze, ale nie pozgdane wiprodukcie *"Tc, gdyz
bedg one zmniejszaly jego aktywnos¢ wiasciwa. Sg tolizol
topy ¥Tc, %Tc i(%°Tc. Natomiast radioaktywnos¢ izotopow
olokresach potowicznego zaniku poréwnywalnych do *™Tc
bedzie zwiekszaé ryzyko narazenia pacjenta na promiel’
niowanie jonizujgce. § to[*Tc, *Tc, *Tc i(%Tc ilich izomery.
Na postawie rozlegtych badan teoretycznych przy uzyciu r6z’ |
nych kodéw opisujgcych wydajnosé reakcji stwierdzono, ze
najkorzystniegj jest uzywaé energii protonéw wzakresie od 16
do 19 MeV. Wtedy wydajnos¢ produkcji *™Tc jest najwieksza
przy minimalnej zawartosci skazajacych izotopéw. Sg towy!( |
niki obliczen teoretycznych [do tej pory brakuje potwierdzen
eksperymentalnychLl

Kazdy z(7 izotopéw molibdenu wiwyniku bombardowa! |
niaprotonami olenergii od 10 do 20 MeV jako produkt reakc;ji
daje izotop technetu. Istnieje kilka kodéw komputerowych
do wyliczen przekrojow czynnych wlzaleznosci od energii
protonéw. Wartosci przekrojow czynnych dla energii proto(
néw 10, 16, 19, 20, 24, 30 MeV wyliczone kodem BEMPIRE dla
wszystkich 7 izotopow znalezé mozna wlliteraturze [6].
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Rys.3. Do$wiadczalna krzywa wzbudzenia reakcji
10Mo(p,2n)*Tc i X Mo(p,2n)*mTc. Short odnosi sie

do napromieniowania 600 sekund przy pradzie 1 pA. Long
to10-godzinne napromieniowanie przy pradzie 20 YA,
1Mo —wzbogacenie 97,5%, "@Mo — naturalny Mo
zlzawartoscig Mo 9,63%
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Dla izotopu Mo[100 przekroje czynne reakgcji [p,2n_izal]
wiera tabela 3. Podano réwniez inne izotopy. Dla energii 16
i119 MeV przekréj czynny wynosi dla reakcji produkgcji *°Tc ok.
860 mb podczas gdy ten przekrdj dla produkgji *™Tc wynosi
ok. 200 mb mbarnéwL] Wirezultacie wyprodukowany *mTc
bedzie silnie rozcienczony bezuzytecznym *Tc.

Doswiadczalne wyznaczenie przekrojow czynnych dla
tych 2 reakcji ilpowyzszego przedziatu energii dato wynik od[J
powiednio ~*800mb dla **Tc and ~300mb dla *mTc. Sosunek
wartosci zmierzonych jest korzystniejszy niz wyliczonych.
Prawdopodobnie jest tolwynikiem dodatkowej produkgcji
%mTe zirozpadu **Mo wytworzonego w/tarczy Mo wireakcji
[p,pxL]

Wyliczone wydajnosci produkgji *™Tc dla energii od 16 do 10
ilod 19 do 10 MeV przy grubosci nasycenia tarczy wynoszg
odpowiednio 2809 14235 MBg/mA [6].

Wydajnos¢ ®*mTc z grubej tarczy, wyliczona na podstal
wie zmierzonych przekrojow czynnych, po 6 godzinnym
naswietlaniu przy pradzie wigzki 500uA ilenergii protonéw
wizakresie energii 1810 MeV wynosi ok. 1,15 TBq (31 Curiel
Sosunek wagowy1®MTc do *™%9Tc wynos przy tym ok.
21%, co odpowiada temu stosunkowi dla *™Tc uzyskanego
zlgeneratora ®*Mo/%®™Tc w(24(godzinnym cyklu eksploatacji
(5]

Na podstawie tych ustalen mozna stwierdzi¢, ze produk(]
cja ®*™Tc moze by¢ akceptowalng metodg wytwarzania zal
miast technologii opartej nauzyciu reaktora jgdrowego.

Grubos$¢ tarczy napromieniowanej jest rowniez bardzo
wazna. Chodzi olto, aby protony nie ulegaty zbyt silnemu spol]
wolnieniu co zwiekszy wydajnos¢ reakcji [p,nprowadzgcej
do zwiekszonej produkcji bezuzytecznego *Tc, co prawda
obardzo krotkich T, ..

1Mo jest dostepny w postaci folii metalowej, ktérej mozL
na uzy¢ jako materiatu tarczowego. Oczekuje sie zwiekszonej
produkcji z tarcz ze sproszkowanego ®Mo, otrzymanych
przez prasowanie i spiekanie. Innym kierunkiem prac jest
elektroliza ze stopionych soli czy cieczy jonowych.

Oczekuje sie rowniez przeprowadzenia doswiadczen proLl
dukcyjnych przy duzych pradach wigzki protonoéw [do 1mAL]
Moga wtedy pojawié sie problemy zilodprowadzeniem ciepta
zlnapromieniowanej tarczy. Wikazdym razie przygotowanie
tarczy do napromieniowania wymagac bedzie dalszych prac
rozwojowych.

Zpowodu krotkiego T,,, technetu®9 wymagany jest
szybki przer6b napromieniowanej tarczy. Zidoswiadczen wtal
snych ildostepnej literatury wiadomo, ze rozpuszczenie mel
talicznej tarczy**°Mo mozna zrealizowac wiczasie ponizej 30
minut. Wydzielenie iloczyszczenie *™c tonastepne ok. %2 do
1 godziny [9].

Czas transportu do placéwki medycznej powinien byé
réwniez krotki, ok. 1 do 2 godzin. Alwiec cyklotron winien
sie znajdowa¢ wiodlegtosci do kilkudziesieciu kilometréw
od miejsca zastosowania izotopu, czyli wipoblizu wiekszych
osrodkéw miejskich. Ze wzgledu na znaczng wartos¢ prak(
tycznie czystego ™Mo konieczny bedzie odzysk materiatu

tarczowego do ponownego zastosowania. Konieczna jest

tutaj bliska wspétpraca ziproducentem tarcz do napromiel]
niowania. Ten sposdb produkcji generowaé bedzie niewielkg
ilos¢ wysokoaktywnych odpadoéw tam gdzie elementy urzgl
dzeniaprodukcyjnego bedgbezposrednio napromieniowane

protonami. Wazna jest minimalna zawarto$¢ sodu np. wibel
tonie. Odpady z(przerdbki napromienionych tarcz bedg nisko

aktywne.

Tabela 1. Sktad izotopowy (%) naturalnego iwzbogacone-
go molibdenu [6]

Wzbogacenie Wzbogacenie

09,549 97 39%* Naturalny I1zotop
0,0060 0,005 14,85 Mo
0,0051 0,005 9,25 %Mo
0,0076 0,005 15,92 SMo
0,0012 0,005 16,68 %Mo
0,0016 001 9,55 Mo

041 2,58 2413 %Mo
99,54 97,39 9,63 1Mo
aTrace 2011
b |solex 20111

Tabela 2. 1zotopy technetu moggce stanowi¢ zanieczyszczenia
“mTe[10]

Produkt Rodzaj Okres I1zoto

rozpady rozpadu péttrwania p
SMo B+ 275h o
%BTe IT(76,6%! . o
Mo B+ 23,4%L] 435min T
%“Mo B+ — ore
%Mo I3+ '99,9%r] . -
e IT 1%l 52,0 min T
SMo B+ 200 n ore
gl B* 196,291 _
e ITI3.88% 61d -
%Mo B* 284 o
%Tc 1T [98% ] . %m
S B+ [2%L 51 min T
Mo EC 26x10°a -
e IT 199,66% -
“Mo EC1,34%] 91,48d T
BRY B 423%x 10°a -
99R,| B 2,111 x 10°a QQTC
9Te IT 199,99% ~
i B ,0037% | 60058 h o
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Tabela 3. Wyliczone teoretycznie przekroje czynne dla produkgji niektérych izotopdw technetu [6]

Produkty

1zotop T1/2 Reakcja
rozpadu
10 MeV
Tc97* 4,2x10° yr —Mo(97* Mo(97(p,n(] 608
Mo98 [p,2n(] 0
Tcr97m 91,4d 96%—Tc97 Mo97(p,n[] 111
4,2x10°
yri=>Mo(97*
4%—Mo[97* Mo[98p,2n(] 0
Tcrog* 4,2x10°yr —Ru9g* Mo98(p,n 728
Mor100ip,3n[] 0
Tcr99* 2,1x10%yr —Ru99* Mo[100 (p,2n] 3184
Tcl99m 6,01h —Tci99g Mo[100 (p,2n(] 154
[2,1x10°yr(]
—Ru99*

* izotopy stabilne
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