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1. Bevezetés

Az utobbi évek egyik jelentés nemzetkdzi kutatasi iranya az un. ,alternativ” (elsésorban fém)
pozitron bomlé (B> ~15%) radioizotopokkal jelzett diagnosztikumok kifejlesztése. Az ,,0j” PET
(Pozitron Emissziés Tomograf) radioizotépok (radiofarmakonok) segitségével lehetévé valik
szamos olyan folyamat nyomon kovetése, melyekre az eddigi un. ,,metabolikus tracerekkel (pl.:
1c, 0, BN sth)” nem volt lehetsség. Az irodalomban szamos ,hosszabb felezési idejii”
pozitron boml6 radioizotopot (illetve a velik nyomjelzett vegyileteket) javasoltak a PET
vizsgalatok szamara. Ezek az U] radioizotopok lehetové teszik az emberi szervezetben lejatszodd
lassabb dinamikus folyamatok nyomon kovetését, valamint felhasznalhatdak a terdpids céld
radioizotopok szervezeten belili eloszlasanak quantitativ és qualitativ meghatarozésara.

Ezen (j radioizotopok (radiofarmakonok) vizsgéalata azonban még nem jutott el arra a szintre,
hogy azok rutinszerti alkalmazasra kerlilhessenek a PET centrumokban. Termelési koriilményeik
ugyanis a legtobb esetben nincsenek megfelel6en kidolgozva. Az eddig ismert mddszerek vagy
drdga céltargy anyagokat, és/vagy alacsony hatasfokd kémiai elvalasztasai, illetve jelzési
eljarasokat hasznaltak(nak).

A jelen pélyazat célja az volt, hogy a leginkabb perspektivikusnak tiiné néhany réz és mangan
radioizotop (*°Cu (T1,=23.2 min, p*=92% ), *'Cu (T1,=3.33 h, p*=61%), ®*Cu (T1,=9.74 min,
B*=97%), *Cu (T1,=12.7 h, B*=18%), **Mn (T1,=46.2 min, p*=97%)) elsallitasat optimalizaljuk
(kis- és kozepenergias ciklotronnal torténé termelés esetére).

A fenti réz radioizotopokkal jelzett vegyiletek sikeresen alkalmazhatéak a hypoxids szoveti
tertletek kimutatasara az agyban és a szivben, valamint bizonyos rakos laesiok identifikalasara a
szervezetben. JOI hasznalhatonak bizonyulnak tovabba peptidek és proteinek jelzésére is.

Az ugyancsak az érdeklédés homlokterében all6 >*Mn radioizotop segitségével, pedig vizsgalni
lehet az MRI (magneses rezonancia) technikdban hasznalatos mangéntartalmu un.
»magnetofarmakonok” tényleges szervezeten belili eloszlasat és beepilési kinetikajat. A PET
segitsegevel igy lehetéség nyilik az Uj paramégneses vegyuletek (kontraszt anyagok) tenyleges
felvételének dinamikai vizsgalatara.

2. Az elért eredmények
2.1. A ®°Cu radioizotép termelése

A %°Cu radioizotop termelésére a naturélis kobalt céltargyon (*°Co: 100%) lejatszodo
*Co(*He,2n)*®Cu magreakciét vélasztottuk. Habar néhany szerzé mar vizsgéalta a °°Cu
eléallithatosagat kis- és kdzépenergias ciklotronokkal, az altaluk javasolt reakciok es modszerek
a dusitott izotép Osszetételii céltargy anyagok rendkivil magas é&ra (elsésorban a °°INi
céltargyak, pl. ®*!Ni kb. 4000 USD/g) és a kapcsolodd céltargy készitési/kinyerési eljarasok
bonyolultsaga (és koltsegei) miatt - nem bizonyultak szeles korben hasznalhatonak. Kobalt



alkalmazésa esetén megtakarithaté a preparalas (és célanyag visszanyerés) koltsége, mivel a kell6
vastagsadgu (méretti) céltargy viszonylag olcson beszerezheté kereskedelmi forrasbol is.
Vizsgalataink soran, mind a hataskeresztmetszet méresekhez, mind a termelési kisérletekhez mi
is vasaroltuk a céltargyakat (Goodfellow Metals, UK.)

A kobalt céltargy optimalis besugarzasi kdrilményeinek meghatarozésa érdekében megmértik az
energia tartoméanyban. Ugyancsak vizsgaltuk a ®°Cu termelése esetén f6 szennyezd
radioizotopnak szamit6 ®'Cu-t elééllitd *°Co(*He,n)®*Cu magreakcié hataskeresztmetszet adatait
is. A hatéskeresztmetszet méréseket az un. ,,szendvicsfélia” aktivalasi technikaval vegeztik.
Céltargyként vékony (~20 um) "Co fémfolidkat hasznaltunk. A folia sorozatokba szokasos
maddon monitor és energiacsokkentd folidkat is helyeztiink. A besugarzasokat és méréseket a
debreceni ATOMKI és a Japan NIRS (National Institute of Radiological Sciences) intézetek
ciklotron laboratériumaiban vegeztUk.

Vizsgalataink alapjan az *°Co(*He,2n)®®Cu magreakci6 gerjesztési fliggvénye az Espe=16.3 MeV
bombazé energianal érte el a maximumét (omm= 109 mbarn), mig az *°Co(*He,n)*'Cu
magreakcid legnagyobb hataskeresztmetszet adata 7.5 mbarn (Esne=14.6 MeV) volt.
Eredményeinket 0sszehasonlitva az irodalomban rendelkezésre all6 adatokkal, sikerlt mindkét
reakciora megbizhat6 adatbazist Iétrehoznunk.

Az illesztett gerjesztési flggvények alapjan vastag-céltargy hozamszamolasokat végeztiink 40
MeV-ig. Ezek alapjan a ®°Cu termelésének optimalis energia tartoményéra az Esye= 26— 10 MeV
adodott. Az elérheté hozam, pedig 3.1 mCi/pA volt 23 min besugarzasi idé mellett. A ®'Cu
szennyezés a besugarzasi ids végén (EOB) 1.4%-ra adddott. Mivel a kb. 5%-os ®*Cu szennyezés
még elfogadhatd egy szokésos PET vizsgalat vegen, igy a kémiai szeparaciora, a nyomjelzésre és
a PET vizsgalatra az EOB-t koveto kb. 1 h idétartam all rendelkezésre.

A réz radioizotépok besugarzott kobalt céltargybol vald kinyerésére és a PET vizsgalatokhoz
hasznalhatd6 ATSM (Cu-diacetyl-bis(N*-methylthiosemicarbazone)) jelzésére automatizalhato
eljarast fejlesztettiink ki. Korabbi vizsgélatainkban mar meghatéroztuk a ®‘Cu optimélis
besugarzési korilményeit a Co+a magreakcidval. (Szelecsényi et al.: Production possibility of
006L52Cy radioisotopes by alpha induced reactions on cobalt for PET studies in Nuclear
Instruments and Methods in Physics Research B187(2002) 153-163). Mivel mindkét esetben a
besugérzast kovetéen ugyanolyan kémiai szepardcios eljards hasznalhatd, ezért egydtt
fejlesztettiik a °Cu és ®*Cu gyakorlati elvalasztasi eljarasait.

Termelési célokra végll egy keldt gyantés elvalasztdsi modszert javasoltunk hasznélni. Els6
Iépésben az aktivalt céltargyat (~200 mg) 3 mL koncentralt HNOs-ban oldottuk fel. Ezt kbvetoen
hozzdadtunk 32 mL 2N natrium acetatot, mellyel az oldat pH értékét 3-5 kdzé allitottuk be. Az
oldatot Chelex 100 tipusu gyantaval t6ltott oszlopra toltottuk ra. (Belsé atmers: 4 mm, hossz: 80
mm). A gyantat el6z6leg acetat pufferrel (20 mL, 0.1 mol/L, pH=4.4) kondicionaltuk. A gyantan
megkotott kobalt eltavolitasat 50 mM foszfat pufferrel (30-35 mL, pH=2) végeztiik, ImL/min
aramlasi sebesség mellett (perisztaltikus pumpaval). Ezt kévetéen eludltuk a Cu®* ionokat 1 N
HCL oldatban (5 mL). A szeparéci6s hatasfok >95% koriil alakult. Mind a ®Cu, mind a ®'Cu
esetén ezt az oldatot hasznaljuk a Cu-ATSM szintézisére.

Elskisérleteinkben a fenti Cu®* oldatot, a beszaritast kévetden 0.1 M-os acetat pufferben oldottuk
fel (pH=5.6, 1 mL). Ehhez adtunk hozza 200 mL H,ATSM-et DMSO oldatban, majd 60 s-ig
kevertiik az oldatot. A Cu-ATSM hozama >85%-nak adédott. Eredményeink megteremtik a *°Cu,
S1Cu jelzett ATSM (illetve PTSM) szélesebb korii hasznalatat olyan centrumokban, amelyek
kdzépenergias tobbrészecskés gyorsitoval rendelkeznek. Itt emlitjik meg, hogy a NIRS



intézetben (Japan) mar a gyakorlat szamara is hasznaljak a kobalton lejatszo0d6 magreakciokat réz
radioizotopok termelésére (jelenleg féleg a ®*Cu elsallitasara).

2.2. A ®'Cu radioizotop termelése

Mint azt mar kordbban megmutattuk, az °>°Co(a,2n)*Cu magreakcié eredményesen
helyettesitheti a ddsitott nikkel céltargyakon lejatszod6 reakcidkat a ®*Cu (és ®“Cu) gyakorlati
termelésére (Szelecsényi et al.: Production possibility of °“®*®2Cu radioisotopes by alpha induced
reactions on cobalt for PET studies in Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
B187(2002) 153-163). Sajnalatos modon, a tobbrészecskés gyorsitok szdma erésen korlatozott,
ezért sz&mos PET centrum nem tudja hasznalni a fenti modszert. A jelentés koltségek miatt
ugyanakkor a Ni+p és Ni+d reakciok sem perspektivikusak szamukra.

A °'Cu radioizotép termelésére ezért a disitott izotop dsszetételii cink (**Zn: ~100%) céltargyon
lejatsz6d6 *Zn(p,x)**Cu ,,folyamatot” (; t6bb magreakci6 egyiittesen eredményezi a végmagot)
valasztottuk. A kulonbdzé dusitasi foki Zn célanyagok ara csak toredéke a dusitott Ni
céltargyakénak. (A természetes izotop 6sszetételii Zn anyagban a °Zn aranya eleve 48.6%.) A
Zn+p magreakciokat eddig is széles korben hasznalték a ®’Ga és *°Ga (SPECT, és PET)
radioizotopok termelésére, igy a cink céltargy készitési és a célanyag visszanyerési eljarasok is
részletesen ki vannak dolgozva, és széles korben hozzaférhetok.

Az ®Zn céltargy optimalis besugarzasi kériilményeinek meghatarozasa érdekében megmértiik a
%Zn(p.x)*'Cu folyamat (**Zn(p,a)*’Cu (Q=+0.8 MeV) és *Zn(p,2p2n)®'Cu (Q=-27.5 MeV))
gerjesztesi fuggvényét a reakcidk kiiszobenergiajatol a 100-ig terjedé energia tartomanyban.
Ugyancsak vizsgaltuk a ®*Cu termelése esetén f& szennyezd radioizotépnak szamitd °Cu-t
elsallité **Zn(p,x)*°Cu folyamatok (**Zn(p,an)®Cu (Q=-10.9 MeV) és **Zn(p,2p3n)*Cu (Q=-
39.2 MeV)) hatdskeresztmetszet adatait is. A méréseket az un. ,szendvicsfolia” aktivalasi
technikéval végeztiik. Céltargyként naturalis "Zn és dsitott izotdp osszetételti ®°Zn(99%) és
%87n(98.9%) fémfolidkat (10-20 um) hasznaltunk. A dusitott céltargyakat hengerléses eljarassal
készitettlik, mig a naturalisakat kereskedelmi forrasbol (Goodfellow Metals) szereztik be. A félia
sorozatokba szokasos modon monitor és energiacsokkento folidkat is helyeztink. A
besugarzdsokat es méréseket a debreceni ATOMKI, a Japan NIRS és a Dél-afrikai iThemba
LABS (Laboratory for Accelerator Based Sciences) intézetek ciklotron laboratériumaiban
vegeztik.

Vizsgalataink alapjan a ®Zn(p,x)®'Cu folyamat gerjesztési fiiggvénye két maximummal
rendelkezik. Az elsé E,=14.5 MeV-nél (cm»=84 mbarn, *Zn(p,a)®'Cu), mig a mésodik az
E,=54.5 MeV-nél (omax=139 mbarn, *Zn(p,2p2n)®'Cu) talalhatd. A *Zn(p,x)*Cu magreakciok
hataskeresztmetszet adatait E,<70 MeV-ig mértiik. Ez a folyamat E,=28.5 MeV-nél mutatott
maximumot (omax=55 mbarn).

Eredményeinket dsszehasonlitva az irodalomban rendelkezésre allé adatokkal sikerult mindkét
folyamatra megbizhaté adatbazist létrehoznunk. A 30 MeV feletti energidkra a mi méréseink
voltak az elsok az irodalomban.

Az illesztett gerjesztési fuggvények alapjan vastag-céltargy hozamszamolasokat végeztiink 70
MeV-ig. Ezek alapjan a ®Cu termelésére két energiatartomany is alkalmas. Alacsonyenergiés
gyorsito esetén az E,= 19—10 MeV ,.energia ablakban” (szokasos PET ciklotron) mintegy 9.9
mCi/uAh fizikai hozam érhets el, mikozben a ®°Cu gyakorlatilag nem keletkezik a termékben.
Kozépenergias gyorsitoval jéval tébb ®*Cu radioizotopot lehet elsallitani. A 67—60 MeV-es
energia tartoméanyban az elérheté fizikai hozam 38 mCi/uAh. Sajnos a ®°Cu szennyezés ekkor



mar nem elhanyagolhatd. Egy 6ras besugérzés estén mintegy 86 mCi/pA *°Cu keletkezik. Ez kb.
~226%-0s radiokémiai szennyezést jelent. Figyelembe véve azonban a ®°Cu és ®'Cu felezési ideje
kozotti jelentés kilonbséget (1:8.6), a feldolgozas végére (kémiai szepardcid, jelzés és az
esetleges szallitas: min. 4 6ra) a szennyezési szint <1% ala csokken.

A réz radioizotopok kilonbozé dusitési foka Zn céltargybol vald nagy hatasfokd kinyerésére
szdmos eljards ismert az irodalomban. Az Altalunk kifejlesztett kétlépéses ioncseréeld
kromatografids elvalasztasi eljaras egyik elénye, hogy a késobbiekben egyszerien
automatizalhatova teheté. A besugarzott céltargyat 10 M-os sosavban oldottuk fel. (1-10 ml, a
celtargy témegetol fuggoen). Az oldatot Amberchrome CG-71cd gyantéval toltott oszlopra vittiik
fel. Ezt kdvetéen 5 M-os HCI-val eludltuk az oszloprol a Zn, Cu és Ni ionokat. Az eluatumot
deionizalt vizzel és acetonnal addig higitottuk, amig 0.2 M-os HCI/40% aceton oldathoz jutottunk.
Ezt az oldatot folyattuk keresztiil a masodik oszlopon (AG MP-50 tipusu Kkation cseréls). A
végtermékben a Zn, ®Ga és ®’Ga még nyomokban sem fordult els. A réz kinyerési hatasfoka
ugyanakkor >99% volt. Az elvélasztés teljes idétartama kb. 2 6ra, igy mind a ®*Cu, mind a *Cu
(lasd késobb) elvalasztaséra jol hasznalhato. Az eljaras részleteit 2006 folyaman fogjuk
publikalni.

2.3. A ®?Cu radioizotop termelése (°*zn/®?Cu generétor)

Jelenleg a ®Cu radioizotdp, illetve generéatoranak (°?Zn—%Cu; ®?Zn: T1,=9.26 h) gyakorlati
termelése a "'Cu(p,x)*Zn—"°?Cu folyamat segitségével torténik. A generator készitése (céltargy
feldolgozas, ®°Zn/®Cu generétortoltés, sterilizalas stb.) is rutinszerii folyamat a kiilonb6zé
centrumokban. Nagyobb proton energiak esetén azonban mas magreakciok is hasznalhatéak a
%27n elsallitasara.

A lehetséges eldallitasi modok kozil mi a ™Zn(p,x)%zZn (*Zn(p,p2n)®?Zn Q=-21 MeV;
%Zn(p,3n)**Ga—%Zn Q=-35.4 MeV; *°Zn(p,p4n)®*Zn Q=-40.1 MeV; *°Zn(p,5n)**Ga—"°Zn Q=-
54.5 MeV; ®'Zn(p,p5n)%Zn Q=-47.1 MeV; ®Zn(p,6n)**Ga—"?Zn Q=-61.5 MeV) folyamatot
javasoltuk az E;>50 MeV energiaju gyorsitokkal rendelkezé centrumok szamara. A céltargy
készitése szempontjabol a cink hasonléan viselkedik, mint a réz. (Mindketté konnyen
megmunkalhatd, és viszonylag olcsdn és nagytisztasagu formaban lehet azokat beszerezni
kereskedelmi forrasbol.) Az elézé pontban emlitettek miatt, a kulonb6z6 radioaktiv elemek
cinktdl valo elvélasztasat is széles kdrben tanulmanyoztak.

Az "™'Zn céltargy optimalis besugérzasi koriilményeinek meghatérozasa érdekében megmértiik a
fenti magreakciok egyuttes gerjesztési fuggvényét a reakciok kiszobenergigjatol a 70-ig terjedd
energia tartomanyban. A hataskeresztmetszet méréseket itt is az un. ,,szendvicsfolia” aktivalasi
technikaval végeztilk. Céltargyként ugyanazon naturalis "Zn (10-20 pm) és dusitott izotop
osszetételti ©Zn(99%) fémféliakat hasznaltuk, amiket a ®*Cu mérésénél. A félia sorozatokba
szokasos modon monitor és energiacsokkento folidkat is helyeztiink. A besugarzasokat és
méréseket a debreceni ATOMKI, a Japdn NIRS és a Dél-afrikai iThemba LABS intézetek
ciklotron laboratériumaiban végeztuk.

Vizsgalataink alapjan az "Zn(p,x)*?Zn folyamat gerjesztési fiiggvénye az Ep=39 MeV bombazo
energidnal éri el maximuméat (omax= 48 mbarn). Eredményeink 0Osszhangban allnak az
irodalomban rendelkezésre all6 adatokkal. A 35 MeV feletti energia tartomanyban mi kdzoltink
elészor hataskeresztmetszet adatokat. Az illesztett gerjesztési fliggveny alapjan vastag-céltargy
hozamszamolasokat végeztiink 70 MeV-ig. Szamoléasainkat 6sszehasonlitva a "Cu(p,x)%*Zn
folyamat hozamadataival megallapithatd, hogy E,>50 MeV bombazd energia esetén a Zn+p



folyamat fizikai hozama meghaladja a Cu+p reakciokét. Tovabbi elénye a Zn+p folyamatnak,
hogy vekonyabb céltargy alkalmazésat teszi lehetévé. A 70—30 MeV-ig terjedé energia
tartomanyban 10.9 mCi/uAh fizikai hozam érheté el. Ez mintegy 250%-a a Cu+p folyamat
hozamanak.

A naturdlis cink nagyobb energias besugarzasa (pl. 70 MeV esetén) jelentés mennyiségii ®°Ga,
%"Ga, ®Ga, *'Cu, **Cu, ¥Cu, illetve ®Zn radioizotpot is termel. A ®2Zn/®*Cu generator készités
elvélasztasi lépéseinek szempontjabdl azonban ezek megléte nem okoz jelentds nehézseget. A
%27n elvélasztasara alkalmaztuk az el6z8 fejezetben leirt eljaras egyszerti modositasat. Az elsé
Iépés soran elvalasztjuk a keletkezett gallium radioizotopokat, mig a masodik lépés lemossa az
oszlopon levé cinkbdl a benne 1évé 6sszes réz radioizotopot (természetesen az addig keletkezett
%2Cu-t is). Ezt kévetden az oszlop képezi a generator magjat, melyrsl a szokasos médon lehet
lefejteni a **Cu-t.

2.4. A **Cu radioizotop termelése

A *Cu radioizotép termelésére a dusitott *°Zn és ®zn céltargyakon lejatszodé ®zn(p,2pn)®*Cu
magreakciot, illetve ®®Zn(p,x)**Cu (**Zn(p,an)**Cu Q=-7.8 MeV és *Zn(p,2p3n)**Cu Q=-36.1
MeV) folyamatot valasztottuk. (A dusitott Zn céltargyak alkalmazasanak indokaként lasd a 2.2
pontot.)

Az *Zn céltargy optimélis besugéarzasi koriilményeinek meghatéarozasa érdekében megmértiik a
fenti magreakciok egyuttes gerjesztési fliggvényeét a reakciok kiiszobenergiajatol a 100-ig terjed6
energia tartoményban. Ugyancsak vizsgaltuk a ®'Cu termelése esetén f3 szennyezé
radioizotopnak szamité ®*Cu radioizotopot elallité *°Zn(p,a2n)**Cu (Q=-18.8 MeV) magreakci6
és a ®®zZn(p,x)*’Cu folyamat hataskeresztmetszet adatait is. A méréseket itt is az un.
~szendvicsfolia” aktivalasi technikaval végeztiik. Céltargyként ugyanazon naturéalis "*Zn (10-20
um) és dusitott izotép 6sszetételii °Zn(99%) és *8Zn(98.9%) fémfoliakat hasznaltuk, amiket a
*ICu mérésénél. A félia sorozatokba szokasos médon monitor és energiacsokkenté foliakat is
helyeztiink. A besugarzasokat és méréseket a debreceni ATOMKI, a Japan NIRS és a Dél-afrikai
iThemba LABS intézetek ciklotron laboratoriumaiban vegeztik.

Vizsgalataink alapjan mindkét magfolyamat egy f6 maximumot mutat a vizsgalt energia
tartoméanyban (*°Zn(p,2pn)**Cu: 6mx=80 mbarn, E,=45 MeV; *Zn(p,x)**Cu: cm=64 mbarn,
Ep=26 MeV). Az irodalomban mi kozoltlink elészor hataskeresztmetszet adatokat a
%6Zn(p,2pn)**Cu magreakciéra, annak kiiszébenergiajatol 100 MeV-ig, valamint 45 MeV felett a
%8Zn(p,2p3n)**Cu folyamatra. A szennyezd reakcikra sem alltak rendelkezésre mérési adatok a
mi vizsgalatainkat megelézéen. A *°Zn(p,a2n)®Cu magreakcié hataskeresztmetszet adatainak
maximuma az E,=42 MeV energiénél talélhat (cma= 46 mbarn), mig a ®*Zn(p,x)**Cu folyamat
magasabb energia ertéknél érte el a legnagyobb értékét (E,=70 MeV, oma=13 mbarn).
Eredményeinket kompilaltuk az irodalomban rendelkezésre all16 adatokkal az alacsony energidk
tartomanyaban. Kiegészitve azokat a nagyobb energias sajat adatainkkal is, sikertlt mindegyik
magreakcidra megbizhat6 adatbazist létrehoznunk.

Az illesztett gerjesztési fuggvények alapjan vastag-céltargy hozamszamoléasokat végeztiink 70
MeV-ig. Ezek alapjan a ®*Cu termelésére mindkét reakcié alkalmasnak tinik. °°Zn céltargy
esetén a 70—35 MeV-es energia tartomanyban 21 mCi/uAh fizikai hozam érhet6 el. Ezzel
parhuzamosan jelentés mennyiségii ®*Cu is termelddik a céltargyban (32.8 mCi/pAh), ami miatt a
vegtermek human alkalmazésa elétt relative hosszu idét kell majd varni. 1 6rés aktivalas mellett
mintegy 34 6ra mulva éri el a termék a >1%-o0s radiokémiai tisztasagot. A felhasznalé szdméra a



tényleges hozam igy 3.3 mCi/uAh értekre médosul. Ezt a modszert ezért olyan kézépenergias
gyorsitok szamara javasoltuk, ahol nem kozvetlen felhasznalasra kivanjak termelni a ®‘Cu-t
(tavolabbi centrumokba valé szallitas, a termelés és feldolgozas idépontjainak eltérése stb.)

A nagyobb témegszam( °Zn besugéarzasa esetén mar alacsonyabb energiatartomanyban és
vékonyabb céltargyon is relative j6 hozammal termelhetsé a ®Cu. A 25—10 MeV
energiatartomanyban 1.8 mCi/uAh fizikai hozam érheté el. Nagyobb energiaknal jelentésen
novekszik ugyan az elérheté hozam, de a hosszl felezési idejii ®’Cu (T1,=67 h) termelédése is
beindul. A 37—20 energia ablakban valo aktivalas esetén mar 5.0 mCi/pAh a fizikai hozam, de
az EOB °’Cu/®Cu arany mér 0.9% lesz. Szamoléasaink alapjan, ekkor még kb. 5 6ra marad
(feldolgozasra, PET vizsgalatra) amig a °’Cu szennyezési szint ~1%-ra novekedne.

A %Cu radioizotop °°®®zn céltargyakbdl valé nagy hatasfok( kinyerésére vonatkozo
maodszerekrél mar beszdmoltunk a 2.2. fejezetben.

2.5. A *'Mn radioizot6p termelése

Az *'Mn termelhetéségének és gyakorlati alkalmazhatdsaganak irodalmi vizsgalata jelenleg
meglehetésen korai stddiumban van. Eddig csak a dusitott Cr+p,d reakciokat vizsgaltak
részletesen, de ezek meglehet6sen koltségesek (céltargy anyag) és komplikaltak. A rendelkezésre
allé viszonylag hianyos hataskeresztmetszet adatok elemzése alapjan két tovabbi lehetéség is
sz6ba johet az **Mn termelésére: az **V/(*He,3n)>"Mn reakci6 és a "'Cr(*He,x)>*Mn folyamat. Az
elébbi elénye, hogy naturdlis céltargyat hasznal, igy nincs sziikség céltargy keszitési és célanyag
visszanyerési eljarasok kifejlesztésére. Az esetleges rutin céltargyak is olcson beszerezhetok
kereskedelmi forrasokbol. A masodik reakcié mindenképpen dusitott °°Cr vagy **Cr alkalmazésat
teszi sziikségessé.

Kutatasunk soran reszletesen vizsgaltuk mindkeét reakcio gerjesztési fuggvényet az E3pe<60 MeV
energia tartomanyban, hogy kivalaszthassuk a termelés szdméara kedvez6bb magreakciot.

A " (°'V: 99.75%) céltargy optimalis besugérzasi korilményeinek meghatéarozésa érdekében
részletesen mértiik az >*V(*He,3n)**Mn magreakci6 és a "*V(*He,x)**™Mn (*°V(*He,n)**™Mn
és **V(*He,2n)>*™9Mn) folyamatot is. Az **Mn termelése esetén az *>"Mn és °**Mn szamitanak 6
szennyez6 radioizotépnak (**™Mn: Ty,= 21 min; *2Mn: Ty,=5.6 d).

A dusitott Cr céltargyak optimalis besugérzési kortilményeinek meghatarozasa érdekében
részletesen mértiik az °Cr(Hex)*Mn, °2Cr(*Hex)**Mn, *°Cr(’Hex)**™Mn és az
>2Cr(®He,x)**™9Mn folyamatok gerjesztési fiiggvényeit. Az **Mn termelése esetén itt is az
S2MIMn szamit f6 szennyezd radioizotopnak.

A meréseket az un. ,,szendvicsfolia” aktivalasi technikaval végeztiik. Celtargyként naturalis V és
Cr (10-20 um) (vésérolt) fémfélidkat hasznaltuk. A folia sorozatokba szokésos médon monitor és
energiacsokkento6 foliakat is helyeztink. A besugérzasokat és méréseket a debreceni ATOMKI,
és a Japan NIRS intézetek ciklotron laboratoriumaiban végeztik.

Vizsgalataink alapjan mindkét eljaras kell6 hozammal allitja elé az *'Mn izotopot, de
parhuzamosan az >™9Mn is jelentésen termelédik. A Cr céltargyak esetén, nincs méd olyan
energiaablak valasztasra, mely esetén az **™Mn a felhasznalas szempontjab6l megkivant szint
ala (min. <1%) csokkenthets. Az EOB szennyezési szintek >5%-nak adddnak és ez az ***Mn
estén még tovabb is ndvekszik az EOB-t kovetéen.

Az *'V(*He,3n)>*Mn magreakci6 gerjesztési fiiggvénye az Ese=30 MeV bombazé energianél éri
el a maximumét (omx= 44 mbarn), mig az °*'V(*He,2n)**"Mn magreakcié legnagyobb
hataskeresztmetszet adata 65 mbarn (Esne=14 MeV) volt. (Az **V(*He,2n)**Mn gerjesztési



flggvénye esetén ez omax=85 mbarn volt 15 MeV-nél.) Az irodalomban mi kozoltlnk el6szor
hataskeresztmetszet adatokat az °*V(*He,3n)>!Mn magreakciéra a teljes vizsgalt energia
tartomanyban. A szennyezékre vonatkozd eredményeinket kompilaltuk az irodalomban
rendelkezesre allé adatokkal. Kiegészitve azokat a nagyobb energias sajat adatainkkal is, sikerult
a szennyez6 magreakciokra megbizhat6 adatbazist Iétrehoznunk.

El6vizsgalataink alapjan a 45—22 MeV energia ablakban az EOB szennyezési szint mindkét
*2Mn esetén <1% alatt van, igy lehetdség nyilik a jelzett vegyiiletek beépiilésének PET-vel
torténo vizsgalatara. Az elérheté hozam 1 Orés besugarzas esetén mintegy 2.3 mCi/pA.

Az OTKA kutatas utolso két évében, amikor a fenti reakciokat vizsgaltuk, jelentds pénzelvonas
tortént, ami a kisérleti munkakat lelassitotta. Az eredmények részletes publikalasa igy csak 2006-
2007 folyaman fog sor kertini.

3. Egyéb eredmények
3.1 A ®Ga és *’Ga radioizotépok Zn+p reakciokkal térténg termelésére vonatkozo vizsgalatok

A réz radioizotépok Zn+p reakciokkal torténs eldallitasa esetén jelentés mennyiségii *°Ga és ©’Ga
radioizotop is termelddik. A radio-galliumok nemcsak a Cu radioizotopok szeparécidja soran
jelentenek problémat, de sok esetben jelent6s sugarterhelést is okozhatnak a feldolgozast végz6
személyzet szdmara. A *°Ga és ®’Ga hozamadatainak szémolasahoz szilkség van a reakciok
gerjesztési fiiggvényeinek pontos ismeretére. A *°Ga és ®’Ga termelésével kapcsolatos ilyen
adatok elég jol ismertek az irodalomban a szokasos (E,<30 MeV) termelési energiakig.
(Szelecsényi et al.: Compilation of cross sections/thick targets yields for ®°Ga, ®’Ga and ®Ga
production using Zn target up to 30 MeV proton energy in: Applied Radiation and Isotopes
45(1994)473-500; Evaluated cross section and thick target yield data bases of Zn+p processes for
practical applications in: Applied Radiation and Isotopes 49 (1998)1005-1032.)

A mi programunkban ennél nagyobb energiakon is vizsgaltuk a réz izotépokat eléallité Zn+p
reakciokat, ezert ilyen esetekben -a termelések optimalizalasahoz — szlikséges volt a fébb gallium
radioizotopokat eredményezé reakcidk gerjesztesi fluiggvényeinek ismerete a 30 MeV folotti
tartomanyokban is.

Programunk részekén ezért mértik a ®°zZn(p,n)®®*Ga, *zn(p,3n)*®Ga, ™Zn(p,x)**Ga,
%Zn(p,2n)*’Ga és a "™'Zn(p,x)* Ga magreakciokat az E,<100 MeV energia tartomanyban.

A hatdskeresztmetszet méréseket az un. ,szendvicsfolia” aktivalasi technikaval végeztuk.
Céltargyként ugyanazon naturélis "™Zn (10-20 um) és dusitott izotop 6sszetételis ®*Zn(99%) és
%87n(98.9%) fémfolidkat hasznaltuk, amiket a rézizotépok mérésénél alkalmaztunk. A félia
sorozatokba szokasos modon monitor és energiacsokkento folidkat is helyeztink. A
besugarzdsokat es meéréseket a Japadn NIRS és a Del-afrikai iThemba LABS intézetek ciklotron
laboratériumaiban végeztik.

A 30 MeV feletti Gj adataink nemcsak kiegeszitették a fenti reakciok hataskeresztmetszet
adatbazisait, de ramutattunk néhany napjainkban megjelent mérés ellentmondasaira is. Az igy
pontositott adatbazis segitségével szamolhatova valik az adott réz radioizotop termelése soran
keletkez6 EOB gallium ,,szennyezés” is.

3.2. Ti+p és Cu+°He monitor reakcié adatbézis bévités



A kilonb6dzo réz és mangan radioizotopok eléallithatésdganak vizsgalata sordn olyan bombazé
energiakat is hasznaltunk (E,>50 MeV, Ezne>40 MeV), ahol a monitor reakciokra vonatkozo
hataskeresztmetszet adatbazisok meglehetésen hianyosak. A fenti méréseink pontossaga
érdekében, viszont szikseg volt arra, hogy a kulonb6zé céltargysorozatokba monitorfoliakat is
elhelyezziink.

Kilon besugarzasokat végeztink tehat azért, hogy a "™'Ti(p,x)*®*V (*V (Ty= 15.9 d) és a
"Cu(He,x)*°Ga (**Ga (T1,= 9.4 h) monitorreakciok adatbézisait kiterjessziik (pontositsuk) az
50<E,<100 MeV, illetve az 30<E3zne<70 MeV energiatartomanyokra.

A meréseket itt is az un. ,,szendvicsfolia” aktivalasi technikaval végeztik. Céltargyként naturalis
Ti és Cu (~10 um) fémfoliakat hasznéltuk, melyeket a Goodfellow Metals-tol rendeltiink. A
besugarzasokat és méréseket a Japan NIRS és a Dél-afrikai iThemba LABS intézet ciklotron
laboratériumban végeztik.

Adataink egy része atfedésben volt a korabbi irodalmi adatokkal, és azokkal jo egyezést mutatott.
Ennek alapjan megbizhat6an hasznalhattuk a nagyobb energias besugarzasok esetén Uj adatainkat
a nyalabok energia és intenzitas monitorizalasara. Az Ujonnan mért hataskeresztmetszet adatok
(40 illetve 34 () adatpont) részletes publikalasa 2006-2007 folyaman fog sor kerlni.

3.3. A™Pr (ij PET radioizotop eldallitasanak vizsgalata

Az OTKA program kutatasi tervének végrehajtasa soran tovabbi Uj PET radioizotopok termelési
koriilményeinek vizsgélata is felmeriilt. Ezek koziil végil a **°Pr (Ty,= 4.4 h) proton reakciéval
torténd termelési korulmenyeit hataroztuk meg az E, <100 MeV energia tartomanyban. A 3%y a
HSA (Human Serum Albumin) jelzésre szolgal6 radioizotop, mely jol kivélthatia a '®F-at a
hosszabb idejii folyamatok vizsgalata soran.

A 1Pr elsallitasara a **'Pr(p,3n)"**""Nd—'*Pr magreakciot hasznaltuk. A ***™Nd 5.5 h
felezési idSvel bomlik tovabb a ***Pr-ba. A "™Pr (**'Pr: 100%) céltargy optimalis besugarzasi
korulményeinek meghatarozésa érdekében megmértik a fenti magreakcio gerjesztési flggvényet
a reakcid kiiszobenergiajatol kezdve. Ugyancsak vizsgaltuk a **°™9Nd termelése esetén f6
szennyezé radioizotépnak szamitd **’Nd-et elsallitd ***Pr(p,5n)**'Nd hatéskeresztmetszet adatait
is. A meréseket itt is az un. ,szendvicsfolia” aktivalasi technikdval végeztik. Céltargyként
naturalis Pr (68 mg/cm?) fémfélidkat hasznaltuk, melyeket a Goodfellow Metals szallitott. A félia
sorozatokba szokasos modon monitor és energiacsokkento folidkat is helyeztink. A
besugarzdsokat és méréseket a Dél-afrikai iThemba LABS-i intézet ciklotron laboratoriumban
végeztik.

Vizsgalataink alapjan a magreakcié egy maximumot mutat a vizsgalt energia tartomanyban
(omax=1020 mbarn, E,=33 MeV) Az irodalomban mi kozoltunk el6szor hataskeresztmetszet
adatokat erre a reakciora is.

Az illesztett gerjesztési fliggvény es a bomlési idék figyelembe vétele alapjan, vastag-céltargy
hozamszamoléasokat végeztiink 100 MeV-ig. Ezek alapjan a **°Pr termelésére a 49—22 MeV-es
energia tartomanyban tinik megfelelének, és igy 120 mCi/uAh fizikai hozam érheté el 5 6Orés
besugéarzasi id6 mellett. Tovabbi feltétel a fenti hozamhoz, hogy a ket kémiai szeparacio kozott
(*Nd/™Pr illetve ***Nd/**°Pr) 7 6ra ,hiitési” idének kell eltelnie. A méasodik szeparécié utan 0.5
oraval pedig a radiokémiai tisztasdg mar nagyobb mint 99.9%. Eredményeink alapjan,
kozépenergiés proton ciklotronok esetében a ***Pr(p,3n)"**™9Nd—'**Pr magreakci6 a ***Pr (PET)
radioizotop kereskedelmi szintii termelését is lehetéve teszi.



