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Introducere

Radionuclizii sunt adesea folositi pentru diagnostic, tratament si cercetare. Trasorii
radioactivi care emit radiatii gama, pot oferi o mare cantitate de informatie despre anatomia si
buna functionare a unor organe din corpul uman, fiind adesea folositi la investigatii tomografice
(tomografie computerizatd cu emisie de fotoni, scanare PET). De asemenea, radionuclizii
(emitatori gama si beta) au devenit o metoda promitatoare pentru tratamentul unor tumori.

Aceasta teza se orienteaza in mare parte pe producerea si caracterizarea unor radionuclizi
importanti din punct de vedere medical, pe calculul sectiunilor eficace de activare pentru reactii
induse cu neutroni, protoni, deuteroni sau particule alfa pe tinte metalice subtiri in intervalul
energetic de 15- 40 MeV. Datele experimentale prezentate in aceasta tezd sunt de mare
confidentd, deoarece au fost masurate relativ la valori bine cunoscute ale unor sectiuni eficace de
monitorizare, determinate simultan [17]. Rezultatele noastre au fost comparate cu un numar mare
de investigatii anterioare [11-15, 20, 21, 22, 24, 26-36, 40, 46, 54, 56], unele discrepante fiind
datorate unor date nucleare expirate sau diferitelor tehnici de masurare.

Chap.1 prezinta 0 scurta introducere despre preparare si cateva tehnici de producere a
unor radionuclizi artificiali, metode de preparare a unor compusi marcati cu radioizotopi si
aplicatiile lor in medicina (radiofarmaceutice folosite la diagnostic si terapie).

Chap.2 prezinta principalele tehnici de producere a radioizotopilor folositi pentru aplicatii
medicale prin activare cu neutroni si prin iradierea cu particule incarcate si constd din doua
subcapitole. Subcapitolul 1 prezinta studiul producerii de radioizotopi si caracterizarea acestora
prin activare cu neutroni, precum si unele aplicatii medicale a acestor tipuri de radioizotopi
produsi prin reactii cu neutroni. Subcapitolul 2 descrie producerea radioizotopilor si
caracterizarea acestora prin iradiere cu particule incarcate la ciclotron (iradieri cu deuteroni pe
tinte de *Zn la energii de pana la 19.5 MeV, precum si producerea si separarea unui important
radioizotop cu aplicatii medicale */Cu).

Chap.3 prezinti studiul functiei de excitare pentru reactia indusa cu deuteroni **Ni(d,2n)
pentru producerea unui radiofarmaceutic NCA ®*Cu, precum si unele impurititi (**Cu candidat
pentru radioimunoterapie) la energii de pana la 20.5 MeV.

Chap.4 prezinta functiile de excitare pentru radioizotopii “*K, ®**%™Sc (NCA **%Sc) si
“Ti, prin iradiere cu protoni pe tinte de *°Sc la energii de pana la 37 MeV.

Chap.5 prezinta studiul producerii izotopului *®Pd, folosit la brachiterapie, prin iradiere
cu protoni pe tinte de *®Rh la energii de pani la 28 MeV.

Chap.6 consta in studiul functiilor de excitare pentru unii radionuclizi ai W, Ta si Hf prin
iradiere cu deuteroni pe tinte de BlTala energii de pana la 40 MeV.

Tn final, Chap.7 prezinti un studiu experimental al functiilor de excitare si posibile cai de
producere prin reactii induse cu particule alfa pe tinte de "'Cd la energii de pani la 38.5 MeV
pentru unii radionuclizi de interes medical precum: NCA™™Sn, NCA™*™In and NCA™!In.

Concluziile generale prezintd cele mai importante rezultate obtinute in aceste
experimente, unele fiind studiate aici pentru prima datd, cu privire la valorile unor sectiuni
eficace de activare si a productivitatii unor noi radionuclizi folositi pentru aplicatii medicale.

Cuvinte cheie: radionuclizi, reactii de activare cu neutroni, protoni, deuteroni, particule alfa,
ciclotron, tinta subtire, metoda de stack foil, detector HPGe, spectrometrie vy, sectiune eficace de
activare, functie de excitare, randament.



Chap.1.1 Radioizotopii naturali si artificiali

Radioizotopii sunt rezultatul unor reactii nucleare, interactiuni dintre o particula proiectil
(neutron, proton, deuteron, particuld alfa, foton) cu un nucleu atomic. Probabilitatea de
interactiune dintre un nucleu si particula bombardanta reprezinta sectiunea eficace a reactiei.

Cele mai cunoscute reactii cu neutroni sunt cele in care elementul tinta este iradiat cu
neutroni termali de tip (n,y) si in care se obtine radioizotopul aceluiasi element. O serie de
radioizotopi pot fi obtinuti prin iradiere cu neutroni intr-un reactor nuclear sau cu particule
incarcate la un ciclotron, acesta fiind mult mai profitabila din punct de vedere tehnologic.

1.2 Aplicatii ale radioizotopilor

Radiofarmaceuticele marcate cu radiotrasori sunt adesea folosite pentru diagnostic si
terapie in medicina nucleard. Acestia au doud componente principale: radionuclidul si compusul
farmaceutic. Radionuclidul este important pentru detectare si pentru eliberarea unei doze de
radiatie, iar produsul radiofarmaceutic dicteaza biodistributia si localizarea in vivo in corpul
uman.

Radionuclizii folositi la radioterapie pot fi localizati la nivelul structurii tintei, precum cei
utilizati pentru diagnostic, fiind atasati la compusul chimic sau biologic. In diagnostic,
radiofarmaceuticele sunt administrate pacientului, iar radiatia emisd in interiorul corpului
urmeaza sa fie masurata mai apoi folosind o camera gama pentru detectia radiatiilor (scintigrafie
nucleard). In terapie, radiofarmaceuticele sunt administrate pentru tratamentul unor boli [7] si
trebuie sa contind doar emitatori beta cu o energie de 0.5-1 MeV si sd aiba un timp de viata
relativ scurt de circa 4 pana la 10 zile si de asemenea, nu trebuie sa prezinte nici o toxicitate
pentru tesutul uman [7]. Cele mai recente tehnici de diagnostic sunt PET (tomografia cu emisie
de pozitroni) si SPECT (tomografia computerizatd cu emisie de fotoni), in care se folosesc
radionuclizi beta emitatori produsi la un ciclotron, care pot furniza informatii despre metabolism,
transmisii neuronale si circulatia sangelui in corp (Fig.1.2.4). Un candidat potrivit pentru tehnica
PET este NCA ®*Cu, un emititor de pozitroni si beta, folosit la marcarea unui mare numdr de
radiofarmaceutice pentru imagistica PET, precum si la radioimunoterapia unor tumori [13]. Un
alt radioizotop interesant din punct de vedere medical este ®Pd, folosit la brachiterapia unor
tumori inca din 1986 in Statele Unite si poate fi produs la ciclotron prin iradierea unor tinte de
rodiu.

Normal

B @8

Alzheimer

\/ Fig.1.2.4 Example de imagini PET si SPECT folosind radionuclizi




Pand in prezent Se cunosc aproximativ 100 radionuclizi ce sunt utilizati in centre
medicale si biologice, dintre care circa 30 sunt adesea folositi la terapie si diagnostic. Este bine
cunoscut faptul ca aplicatiile radiofarmaceuticelor reflectd gradul de dezvoltare economica al
unei tari §i ca existd o puternica legatura intre industrializare si consumul de radiofarmaceutice.
In Statele Unite acest consum a devenit aproape dublu fati de cel din Marea Britanie si de 4 ori
mai mare decat cel din Franta in 1963.

Chap.2. Tehnici de producere a radioizotopilor cu aplicatii medicale prin iradiere cu neutroni
2.1 Studiul producerii de izotopi si caracterizarea lor prin activarea cu neutroni

Unii radioizotopi cu aplicatii medicale pot fi produsi prin diferite reactii nucleare, ce pot
avea loc in reactoare nucleare sau in acceleratoare de particule. Metoda de producere a
radionuclizilor prin activare cu neutroni consta in bombardarea unor elemente cu neutroni la

diferite energii [9, 11], obtinuti cu surse izotopice de neutroni de tip (a,n) (** Am-°Bede 5 Ci si

#9py—°*Be de 33 Ci). Astfel, s-a observat ci folosind surse izotopice cu neutroni, se pot produce
unii radionuclizi importanti pentru medicina nucleara la locul aplicatoeo in laboratoarele clinice,
precum: *°™In, 1¥Au, **Mn, ®“Cu, prezentati n Tabelul 1. Probele ce contin izotopii tintd au fost
irradiate cu surse de neutroni, iar spectrele au fost obtinute astfel cu ajutorul unui detector Ge(Li)
de tip CANBERRA, cuplat la un analizor multicanal si un soft de achizitie a datelor GENIE
2000.

Tabel.1 Activitatea specifica si caracteristicile spectrale a unor radionuclizi produsi prin activare cu neutroni

Radionuclid Reactia nucleara | Emisia y (keV) Activitatea specifica
(Abundenta %) la saturare (Ci/g)
YAu(n,y) % Au 411.80 (96) 8
198Au
Ty, =2.70 zile
*Mn *Mn(n,y)**Mn 846.77 (98.9) 39
1810.77 (27.2)
Ty, =2.58 ore 2113.12 (14.3)
HoMn BIn(n,y)*™In 416.86(27.7) 21
818.71 (11.5)
Ty, =54 min 1097.32 (56.2)
129355 (84.4)
1507.67 (10.0)
¥Cu BCu(n,y)**Cu 1345.84 (0.473) 0.79
Typ=12.70 ore
. %5Cu(n,y)®*Cu 1039.23 (9.0)
Cu
Ty,=5.15min




Analizand fiecare spectru gama, s-au determinat noii radioizotopi produsi si de asemenea
timpul lor de viata din schema de dezintegrare, mai ales dacad acestia interfera pe peak-ul de

anihilare de la 511 keV, preum izotopi ai cuprului [15]**Cu (T, = 12.70 ore, B~ 578 keV EP, 38

%, B+, 653 keV EP, 18 %; vy at 1345.84 keV, 0.473 % [23], Fig.2.1.12). Proprietitile acestui
radionuclid ii conferd acestuia un mare potential de a servi o functie duala pentru implementarea
unor noi agenti moleculari folositi la tomografia cu emisie de pozitroni (PET) si pentru
radiofarmaceutice folosite n oncologie [12, 14, 24].
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Fig.2.1.12 Spectrul characteristic al **Cu Fig.2.1.7 Spectrul characteristic al ***Au

Un alt radionuclid *®Au (Fig.2.1.7) este adesea folosit in aplicatii clinice (artritd
reumatoida) si de asemenea pentru tehnica SPECT sau ca implanturi pentru brachiterapie pentru
tratamentul cancerului de prostatd [41]. Studii recente [42] arati cd *°Mn din superoxidul
dismutaz (MnSOD) este un candidat potrivit pentru tratamentul tumorilor de prostatd in
brachiterapie. De asemenea, **°™In este folosit pentru scintigrafie la tumorile carotidei [43].

2.2. Studiul producerii de izotopi si caracterizarea lor prin iradierea cu particule incarcate
la ciclotron

Radionuclizii sunt adesea folositi ca radiotrasori pentru a urmari procese in diferite
sisteme, precum radiotrasorii aplicati pentru diagnostic in medicina, chimia clinica, biologia
moleculara, diferite probleme care apar in industrie si cercetare [29]. Radionuclizii saraci in
neutroni, produsi prin iradiere cu particule incarcate la ciclotron, oferd un avantaj special
deoarece acestia sunt No Carrier Added (NCA) si au o activitate mare, ceea ce ii face potriviti
pentru fabricarea unor radiofarmaceutice [27].

2.2.3 Studiul experimental al iradierii unor tinte de Zn natural si **Zn cu deuteroni la
ciclotronul de la JRC Ispra

Metoda de producere se bazeaza pe studiul functiei de excitare experimentalda pentru
reactii induse cu deuteroni **Zn(d,2p)**Cu si *Zn(d,on)*Cu, iradind tinte subtiri de Zn (metoda
stack foil) la ciclotron la energii de pana la 19.5 MeV. Radiofarmaceuticul NCA ®/Cu este astfel



produs impreund cu alte impuritati precum: ®Cu, *"zn, ®zn, ¥Ga, ®Ga [14, 19] cum se
prezinta in Tabelul 2 si Fig.2.2.19, ce pot fi separate chimic in produsul final folosit pentru PET.

Tabel. 2 Principalele reactii induse prin iradiere cu deuteroni a unor tintede zinc si caracteristicile spectrale ale
radionuclizilor produsi

Radionuclid Reactia nucleari Emisiay (keV) Randament
(Abundenta %) (MBa/pA.h)
¥Cu ¥Zn(d,2p) 1345.84 (0.473) 14.12
867n(d,0) 8.60
T 1,=12.70 ore 877n(d,an) 3.36
%87n(d,02n) 0.01
sum: 26.09
®ICu ¥Zn(d,an) 656.01 (10.77) 179.20

T ,=3.33 0re

*Ga ®Zn(d,n) 18458 (21.2) 15.28
®77n(d,2n) 300.22 (16.8) 378
T 1, = 3.26 zile %7n(d,3n) 39353 (4.68) 021
sum: 19.27
®Ga ®Zn(d,2n) 833.50 (5.896) 109.12
%77n(d,3n) 1039.35 (37.00) 0.29
T12=9.49 ore sum: 109.41
®mzn ®Zn(d,p) 438.63 (94.77) 28.06
zn(d,pn)
T 12=13.76 ore
®Zn ¥Zn(d,p) 1115.55 (50.6) 0.29
%7Zn(d,p2n) ~0
Ty = 244.26 ore %4Zn(d,n)+ dezint. ~0
sum: 0.29

Activitatile produse in probele irradiate au fost mai apoi masurate prin spectrometrie
gama la detectori HPGe de tip CANBERRA si EG&G ORTEC USA, cu ajutorul unor soft-uri de
achizitie Gamma Vision (Model A66-B32, Version 5.10) si GENIE 2000. Detectorii au fost
calibrati in energie si eficientd cu surse standard de ?Eu (1pCi, 10uCi), **Am, **'Cs, *°Co
(ENEA Italia DAMRI and CERCA Franta). Pentru producerea radioizotopului ®Cu, doar linia vy
de la 1345.84 keV (0.473 %) [19, 24] a fost folositd la estimarea activitatii cu o buna rezolutie
(Fig.2.2.18).



Fig.2.2.18 Spectrul impusuri/canal vs. energia gama (keV) pentru peak-ul lui *Cu
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Fig.2.2.19 Spectrul impulsuri/canal vs. energia (keV) pentru ®Cu i impuritdfi, masurat intr-un stack de folii de
7N dupa o zi si respectiv doud zile de la sfarsitul iradierii

Energiile transmise prin foliile stack-ului de Zn au fost calculate cu ajutorul codului
SRIM 2006 [15, 16], lundu-se in considerare erorile grosimii in diferite folii alea stack-ului.
Valorile sectiunilor eficace pentru fiecare folie din stack au fost determinate folosind activitatile
masurate si alti parametrii constanti cu formula de activare (ca de ex. pentru producerea lui *Cu)
[19]:

AOZP'NAvog'f'I'(1'e_xr)'6(E)/M'd
p =8.92000 10" g/mm® (densitatea izotopului obtinut al Cu)
M = 63.54 u.a.m. (masa atomica a tintei de Zn)

f = 1 abundenta izotopici a tintei (*'Zn)
Nawg = 6.02300 10** atomi
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t = timpul de iradiere (3 ore)

| = curentul masurat al foliei iradiate (0.3 pA)

1 A =6.2500 - 10**? p/s

d = grosimea foliei iradiate de Zn (0.14 mm)

A=1In2 -t/ Ty, Ty, = timpul de viata a radioizotopului produs *Cu (12.7 ore)
A = Ag -e ' = activitatea masurata a radioizotopului produs in folia de Zn

o (E) = sectiunea eficace masurata.

Functiile de excitare experimentale pentru reactii induse cu deuteroni **Zn(d,2p)*Cu si
®Zn(d,an)®Cu au fost mai apoi comparate cu estimari teoretice efectuate cu ajutorul unor coduri
teoretice precum EMPIRE si AliceMC [19, 44, 45]. Fig.2.2.24 prezinta functia de excitare
experimentald pentru reactia **Zn(d,2p)*’Cu la energii de pani la 19.5 MeV, comparati cu
estimarile teoretice cu codurile AliceMC si EMPIRE si prezinta o buna concordanta. Fig.2.2.25
prezinti functia de excitare experimentald pentru reactia *Zn(d,an)®*Cu, aici valorile teoretice
urmeaza forma curbei experimentale, dar sunt relativ mai mari decat acestea, comparate de
asemenea si cu valori din literatura masurate pentru aceasta reactie.
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Fig.2.2.24 Functia de excitare pentru reactia *Zn(d,2p)**Cu intr-un stack de folii de ®Zn
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Fig.2.2.25 Functia de excitare pentru reactia *Zn(d,an)**Cu intr-un stack de folii de ®Zn

Cap.3 Studiul functiei de excitare pentru reactia indusd cu deuteroni pe ®Ni(d,2n) pentru
producerea radioizotopului cu aplicatii medicale ¥Cu

Producerea izotopului ®*Cu a fost studiata si prin reactia ®Ni(d,2n)**Cu prin tehnica de
stack foil. Mai multe stack-uri, fiecare continand 8 folii de *Ni imbogatit (96.1 %, impuritati
*8Ni 1.95 %, ®Ni 1.31 %, ®Ni 0.13 %, ®Ni 0.51 %) au fost iradiate cu deuteroni la energii de
pani la 20.5 MeV la ciclotronul VUB CGR-560. Tintele de ®Ni au fost obtinute prin
electrodepozitare pe folii de Au (99.95 %). Valorile sectiunilor eficace pentru reactia
®Ni(d,2n)*Cu au fost calculate cu formula de activare si sunt prezentate in Fig.3.3.29, ca fiind
un set singular de valori de la doua iradieri. Functia de excitare este de asemenea comparata cu
alte rezultate obtinute anterior pentru aceasta reactie de grupul de la VUB Brussels (Hermanne et
al. si valori din literatura[20, 26]) si sunt in buna concordanta.

1400.00
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400.00 [ { a

200.00 r a

0.00

Energy (MeV)

Fig.3.3.29 Functia de excitare pentru reactia *Ni(d,2n)**Cu, comparatie cu valori din literaturd
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Efectuand un fit al tuturor valorilor sectiunilor eficace, randamentul pentru tinte groase a
fost calculat pentru diferite energii ale deuteronilor (Fig.3.3.31), extrapoland valorile noastre
experimentale pana la energii de 25 MeV, randamentul poate creste cu pana la 30 %.
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Fig.3.3.31 Randamentul pentru finte groase pentru reactiile **Ni(d,2n)*Cu si *Ni(p,n)*Cu

Comparand rezultatele noastre cu valori ale randamentului obtinute prin iradiere cu
protoni pe tinte imbogatite de *Ni (Adam Rebeles et al. [20]), este evident faptul ci reactia
indusd cu deuteroni este mult mai avantajoasd decat reactia cu protoni in acelasi interval
energetic pana la 18 MeV. Posibili contaminanti ai Ni si Co n produsul final NCA *Cu pot fi
separati chimic, fapt necesar si pentru reciclarea materialului tinta costisitor de Ni.

Cap.4 Studiul functiilor de excitare pentru K, ****"S¢ si “*Ti prin iradieri cu protoni pe
tinte de *°Sc la energii de pand la 37 MeV

In medicina nucleard pentru tomografia cu emisie de pozitroni (PET), emititorul de
pozitroni injectat in pacient duce la formarea a doi fotoni in directii opuse la 511 keV, detectati
de citre cristalele unor camere comerciale. Numirul de emititori B*y este mare, dar restrictionat
doar la cei care au anumite proprietati utile. Unul dintre cei mai promitatori radionuclizi este
“Sc, are un camp relativ bun de B y (94.3 %) si emite doar un foton y cu energia de 1157 keV.
Proprietatile radinuclidice, marcarea sa chimica relativ simpla, precum si lipsa unei captari in
tehnica in vivo, fac ca acest izotop s fie si un candidat atractiv pentru RAIT (radioimunoterapie)
[65].

In acest experiment, scopul a fost investigarea functiilor de excitare pentru reactiile
®Sc(p,2n)™Ti si *Sc(p,pn)*9Sc, dar de asemenea si rezultatele despre posibili contaminanti
precum: K, *Sc si “™Sc. Emitatorul p* *“9Sc poate fi produs direct prin iradiere cu protoni a
unor tinte de Sc, dar poate fi obtinut si dintr-un sistem generator, precum radionuclidul fiica cu
timp lung de “Ti de 60 ani (poate fi produs si in meteoriti prin interactii cu radiatia cosmica),
obtinut din aceeasi iradiere, dand astfel posibilitatea spitalelor si laboratoarelor sa aiba acest
trasor bine definit mereu la dispozitie.
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Valorile sectiunilor eficace pentru reactii induse cu protoni pe tinte de Sc natural (*°Sc
100 %) la energii de pana la 37 MeV, au fost determinate folosind tehnica de stack foil. Mai
multe palete continand pulbere de Sc;03 (99.5 %), inchise intre doua folii de Al, impreuna cu
folii monitor ™Ti (99 %) au fost iradiate in fascicolul extern al ciclotronului de la VUB CGR-
560. Valorile sectiunilor eficace pentru radionuclizii produsi 4380, 44mSC, 495¢ si *Ti au fost
calculate din masuratori de activitate, iar caracteristicile lor spectrale sunt prezentate Tabelul 3.

Tabel.3 Principalele reactii induse cu protoni pe tinte de Sc si caracteristicile spectrale ale acestora

RADIONUCLID REACTIA NUCLEARA E (MEV) EMISIA Y (KEV)
(ABUNDENTA %)
BK ®Sc(p,3p)"K 19.47 372.76 (86.8 %)
T,=2230re 617.49 (79.2 %)
3¢ ®Sc(p,2np)®sc 21.49 3729 (22.5 %)
T.,=3.89ore
4amge ®Sc(p,np)™msc 1157 271.13 (86.74 %)
Ty,=247zile 1157.002 (1.2 %)
44ag¢ Sc(p,np)™9sc 11.57 1157.02 (99.9 %)
T.,=39ore
“Ti BSc(p,2n)*Ti 12.65 1157.02 (99.9 %)
T, =60 ani (dezint. *9Sc fiica)
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Fig.4.3.35 Functia de excitare pentru reactiile *°Sc(p,np)*9Sc si **Sc(p,2n)*Ti,comparatie cu
valori din literatura

Functiile de excitare experimentale au fost calculate cu formula de activare si comparate
cu valori din literaturd pentru aceleasi reactii (Fig.4.3.35). Efectuadnd un fit a tuturor valorilor
sectiunilor eficace pentru radionuclidul *“Ti, s-a putut calcula astfel randamentul pentru
producerea acestuia. Randamentul pentru energii ale protonilor de la 15 MeV pana la 50 MeV
este prezentat in Fig.4.4.38. Tn intervalul energetic de 22-15 MeV, valorile randamentului pentru
tinte groase sunt in buna concordanta cu valori masurate anterior de catre Dmitriev [32]. Valorile
noastre au fost obtinute prin extrapolarea curbei de fitare pana la energii de 50 MeV a functiei de
excitare masurata pana la 36.4 MeV (Fig.4.4.38).
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Fig.4.4.38 Randamentul pentru reactia *Sc(p,2n)*Ti

Cap.5 Studiul producerii izotopului **Pd prin iradierea cu protoni a ‘*“Rh la energii de péin
la 28 MeV

193pd cu un Ty,= 17 zile, este un emititor de fotoni la energii joase, folosit adesea pentru
implanturi permanente pentru brahiterapie pentru tratamentul tumorilor de prostata inca din 1986
n SUA. Metoda de producere se bazeaza pe iradierea cu protoni a unor tinte metalice de rodiu
prin reactia *®Rh(p,n)'®Pd, urmata de o separare chimici a radionuclidului de tinta de material
costisitor.

Valorile sectiunilor eficace au fost determinate folosind tehnica de stack foil, astfel 7
stack-uri continand folii de Rh (99 %) impreuna cu folii monitor Ti, Cu si Ni au fost iradiate Tn
fascicolul extern al ciclotronului de la VUB CGR-560 la energii de pani la 28 MeV. In
Fig.5.2.40, se prezintd un fit al datelor experimentale pentru producerea lui *®Pd (valori ale
sectiunilor eficace derivate din liniile X si y lines, precum si date ale grupului Harper et al. [37]).
Valorile sunt comparate de asemenea si cu cele masurate direct de Dmitriev [32] si sunt in buna
concordanta. Randamentul acestui radionuclid la energii de pana la 16.7 MeV (9.9 MBg/pAh)
este mai mare decét valoarea de 8.1 MBqg/pAh calculata de catre Harper et al. [37].
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Fig.5.2.40 Fit al functiei de excitare pentru reactia “*Rh(p,n)*®Pd si randamentul acesteia
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Cap.6 Studiul functiilor de excitare pentru radionuclizii W, Ta si Hf, obtinuti prin iradiere cu
deuteroni a tintelor de **'Ta |a energii de pand la 40 MeV

Pana in prezent, cativa radioizotopi ai tantalumului si-au gasit aplicatii medicale. Fire de
Ta au fost implantate pentru radioterapia unor neoplasme de prostatd [39], precum si pentru
tumori de cap si gat [40], iar cateva studii de biodistributie a tumorilor au fost deja publicate in
literatura [41]. Generatorul de izotopi 8- 1%Ta a primit recent o mare atentie pentru studii
angiografice [42].
Tantalum-ul metalic are o compozitie speciald si constda din doi izotopi: mai mult de
99.98 % este format din izotopul stabil de *!Ta si *®"Ta in proportic de 0.012 %, dar este
singurul element din naturd care contine un izotop metastabil cu viatd lunga (***"Ta: timp de
viatd de 1.2 10" ani). Principalii radionuclizi ai W, Ta si Hf produsi din iradieri cu deuteroni pe
tinte de **'Ta sunt prezentati in Tabelul 4.

182

Tabel.4 Principalele reactii nucleare induse cu deuteroni pe tinte de ***Ta si caracteristicile spectrale ale
acestora si valorile energiilor Q

Radionuclid Tz Emisiay (keV) 1(%) Reactia nucleara  Val. Q (MeV)
177eTg 56.6 ore 112.95 72 181Ta(d,p5n) -31.23
789Tq 2.25 ore 331.6 312 181Ta(d,p4n) -24.37
18005 8.1 ore 93 45 181Ta(d,p2n) 9.8
103.8
1820Tg 114 zile 1121 35 81Ta(d,p) 38
1231 115
59.31 18
57.98 105
67.75 412
18y 121.2 zile 56.28 18.7 181Ta(d,2n) 3.2
57.53 32
65.14 11
67.25 2.8
180my 4 5.5 ore 3323 94.1 181Ta(d,2pn) -8.16
4431 81.9
17ompy¢ 25 zile 453.4 68 181Ta(d,2p2n) -15.5

Functiile de excitare pentru reactiile de tip ***Ta(d,x) au fost masurate la ciclotronul de la
Universitatea Vrije din Brussels, Belgia si de asemenea si la ciclotronul CYRIC de la
Universitatea Tohoku din Sendai, Japonia. De asemenea, pentru a intelege mai bine contributiile
reactiilor individuale, s-au folosit si coduri teoretice precum ALICE-IPPE [44] si EMPIRE [45]
pentru comparatie cu valorile experimentale ale sectiunilor eficace (Fig. 6.5.43 si 6.5.44).
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Fig.6.5.43 Funcfia de excitare pentru reactia ***Ta(d,2n)*® W, comparatie cu valori din literaturd si
calcule cu coduri teoretice
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Fig.6.5.44 Functia de excitare pentru reactia **'Ta(d,p)***Ta, comparatie cu valori din literaturd si
calcule cu coduri teoretice
Randamentul pentru 4 radioizotopi importanti pentru aplicatii medicale: 17818001821
18y, a fost calculat printr-o fitare a curbelor experimentale. Daci pentru radioizotopii cu viatd
scurtd precum 873 si *Ta pot fi produse activitdti mari, pentru radioizotopii cu viata lungd
precum B'W si 182Ta, aceste activitati sunt mult mai mici (pe o scald de 1000 in Fig.6.6.48).
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Fig.6.6.48 Randamentul pentru radionuclizii selectati produsi prin iradiere pe tinte de Ta, comparatie
cu valori din literaturd

Cap.7 Reactii alfa induse pe tinte de "Cd la energii de pind la 38.5 MeV': studii
experimentale si teoretice ale functiilor de excitare

Standardizarea anumitor cdi de producere a unor radioizotopi importanti din punct de
vedere medical, prin activare cu particule incarcate, duce la o investigare a sectiunilor eficace de
activare a anumitor reactii implicate. Mai mult, acolo unde izotopii sunt produsi prin interactii cu
particule incarcate de mare energie, trebuie avut grija la diminuarea cantitatii de impuritati in
produsul final. Acest lucru se poate face, acolo unde este posibil, printr-o separare chimica sau
prin alegerea potrivitd a parametrilor de iradiere, precum tipul particulei incarcate §i energia
incidenta a acesteia, grosimea tintei, timpul de dezintegrare de la sfarsitul iradierii si inceputul
procesarii chimice, pe baza unor timpi de viata diferiti a tuturor izotopilor implicati in reactii.
Aceasta discutie este aplicabila de exemplu radioizotopilor **™In (Ty,= 49.5 zile, 96.7 % IT, ce
poate fi utilizat la radioimunoterapia tumorilor) si **'™Sn (Ty,= 13.6 zile, 100 % IT, folosit la
terapia cancerului de oase si alinarea durerilor [147-53]), ce sunt disoponibili in forma NCA,
produsi prin reactii induse cu protoni, deuteroni sau particule alfa pe tinte naturale sau imbogatite
de Cd sau Sn, cum se prezintasi in literatura [54, 55]. De asemenea, radioizotopii folositi in
clinici **In la tehnica SPECT (IAEA TECDOC 1211 [17]) si *'**®In, candidati posibili pentru
PET, sunt prezenti in probele iradiate (Tabel 5).
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Tabel .5 Principalele reactii nucleare induse prin iradiere cu particule alfa pe tinte de Cd §i caracteristicile
spectrale ale acestora

Radionuclid Reactia nucleara Et (MeV) Emisiay (keV)
(Abundenta %0)
1mgn 18Cd(a,3n)*"™Sn 20.8 158.56 (86.4 %)
T % =13.76 zile MCd(o,n)'™Sn 5.4
e I %Cd(a,p)™™In 5.9 171.28 (90 %)
T =287zile 24539 (94 %)
1%9¢Cd(a,pn)™*™In 135

1oCd(o,p2n)™™In 23
MCd(a,p3n)™™n 31

1091 %8¢ d(o,pn)*In 16.3 657.76 (98 %)

T % =69.1 min 884.68 (92.9 %)
oMy 10Cd(a,p3n)™In 34.1

TY%=4.9ore MCd(a,p)™™In 5.7 190.27 (15.56 %)
M n 2Cd(o,pn)™MIn 15.4

T % = 4951 zile BCd(a,p2n)™™n 22.24

MCd(a,p3n)™™n 31.6
1091y 1%8Cd(a,p2n)*In 24.6 203.5 (74 %)
T%=4.16 ore 109Cd(o,p3n)*In 322

Valorile sectiunilor eficace pentru reactii de tip (a,2pxn), (o,pxn) si (o,xn) pe toti
izotopii stabili ai ™Cd, au fost calculate pe intreg intervalul energetic folosind coduri teoretice
precum ALICE-IPPE [57], GNASH [58] si EMPIRE-II [59] si comparate mai apoi cu valorile
experimentale si valori din literatura pentru aceleasi reactii nucleare (Fig. 7.3.52, 7.3.58, 7.3.60
and 7.3.63).
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Fig.7.3.52 Functia de excitare pentru reactia "Cd(a,xn)**""Sn
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Concluzii generale

In aceastd teza, au fost prezentate unele metode de producere a unor radionuclizi
importanti pentru medicina nucleara, in mare parte pe baza unor studii experimentale ale unor
functii de excitare a diferitelor tipuri de reactii nucleare induse cu particule incarcate si neutroni.

S-a demonstrat faptul ca, folosind surse izotopice de neutroni, unii radionuclizi pot fi
produsi la locul aplicatiei acestora in laboratoare clinice, precum: *°"In, *®Au, *®Mn si *Cu. Au
fost efectuate cateva studii pe tinte subtiri iradiate cu particule incarcate la ciclotron, printr-un
calcul al valorilor sectiunilor eficace in fiecare folie ale stack-ului (tehnica de stack foil) si a
randamentului de producere. Valorile sectiunilor eficace pentru iradieri cu deuteroni pe tinte de
®7n la energii de pana la 19.5 MeV au fost calculate pentru radionuclizii *Cu si ®*Cu, izotopi
care genereaza un interes considerabil pentru aplicatii medicale. Functiile de excitare pentru
reactiile ®Zn(d,2p)**Cu, studiatd pentru prima data aici si **Zn(d,an)**Cu, au fost estimate cu
formula de activare si arata o buna concordantd cu valori din literatura [13, 14, 15] si calcule
teoretice.

Ca o metoda alternaticd de producere, valorile sectiunilor eficace pentru reactia
®Ni(d,2n)*Cu pentru producerea radiofarmaceuticului NCA ®Cu prin iradiere cu deuteroni, au
fost estimate in intervalul energetic de 5- 20.5 MeV. S-a demonstrat faptul ca peste energii de 18
MeV, energia deuteronilor pentru reactia de tip (d,2n) este mai interesantd pentru producerea
comercial a radionuclidului ®*Cu decét prin reactia de tip (p,n) in acelasi interval energetic.

In acest studiu, mai multe valori ale sectiunilor eficace pentru reactii induse cu protoni pe
tinte de scandiu, au fost studiate Tn intervalul energetic de 17— 37 MeV prin diferite reactii de tip
45SC(p,X), ducand la formarea unor radionuclizi cu aplicatii medicale, precum: #g¢, 4mge 44950
si “Ti. Radionuclizii **Sc si “*™Sc vor fi mereu prezenti in probe in cantitati mici, iar *Sc este un
emititor B si va captura semnalul in directia pozitronului, in timp ce radionuclidul cu viati lungi
“MSc se comportd ca un generator intern, care poate permite studii PET pe o perioada de cateva
zile. Rezultatele noastre au fost comparate de asemenea si cu unele investigatii anterioare ale
altor grupuri de cercetare [27-29], unele diferente se datoreaza unor date nucleare expirate sau a
unor tehnici de mésurare diferite.

Un alt experiment prezinta producerea unui radionuclid important din punct de vedere
medical ®Pd, folosit cu succes la brachiterapia unor tumori. Acesta poate fi produs prin iradiere
cu protoni a unor tinte de Rh, rezultatele functiei de excitare si a randametului de producere a
acestui radionuclid arata o buna concordanta cu valori din literaturd pana la 18 MeV.

Functiile de excitare pentru producerea unor radionuclizi precum: /7178918001825 181y
si 9™ 18Mf ay fost determinate prin iradiere cu deuteroni pe tinte de ™ Ta la energii de pana la
40 MeV. De asemenea, s-au ficut si comparatii cu valori din literatura si valori teoretice
calculate cu codurile ALICE si EMPIRE si arata o buna concordanta cu acestea.

Tn final, sunt prezentate functiile de excitare pentru producerea unor radionuclizi precum:
110113g117mg, 108 g,109.110m 110g.113m.114m Lsm LlemAlTmgpy o LUMASCy broguei prin iradiere cu
particule alfa pe tinte de "'Cd, prezentate aici pentru prima dati in intervalul energetic de 6- 38
MeV. Unii din acesti radionuclizi sunt importanti pentru aplicatii medicale, precum NCA™'™Sn,
NCA™™In, ™In si pot fi produsi in doze mari la energii mari. Comparatia valorilor sectiunilor
eficace masurate cu valori din literatura si valori teoretice, obtinute cu coduri teoretice EMPIRE
[58], ALICE [57] si GNASH [59], arata de asemenea o buna concordanta cu acestea.
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