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Методом лазерной фотоионизационной спектроскопии исследована сверхтонкая структура переходов

трехступенчатой схемы ионизации лютеция 5d6s2 2D3/2−5d6s6p4Fo
5/2−5d6s7s4D3/2−(53375 cm−1)o

1/2 для

изотопов 175Lu, 176Lu и 177Lu. В результате были определены значения констант магнитного дипольного (A) и
электрического квадрупольного (B) взаимодействий, энергии, изотопические сдвиги, радиационные времена

жизни уровней 5d6s7s4D3/2 и (53375 cm−1)o
1/2 .
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Введение

Ядерно-физические характеристики радионуклида
177Lu (период полураспада 6.7 суток, низкая средняя

энергия β-частиц 0.133MeV, мягкое сопутствующее

γ-излучение) делают его одним из наиболее перспектив-

ных β-излучателей для ядерной медицины. Радиофарм-

препараты на основе 177Lu успешно применяются

при диагностике онкологических заболеваний и

являются высоко эффективными терапевтическими

средствами при лечении рака печени, простаты, кожных

покровов [1]. Лютеций в природе представлен двумя

изотопами 175Lu (97.4%) и 176Lu (2.6%). Изотоп
177Lu получают искусственно путем нейтронного

облучения в ядерном реакторе либо 176Lu (реакция
нейтронного захвата 176Lu(n, γ) → 177Lu), либо 176Yb

(176Yb(n, γ) → 177Yb→ 177Lu(e−, ν̃). В зависимости от

длительности облучения и интенсивности нейтронного

потока содержание радионуклида составляет

0.001−0.1%. Важно отметить, что около 1% атомов 177Lu

представляют собой изомер 177mLu с ядром, находящим-

ся в возбужденном состоянии и периодом полураспада

160 суток. Особый интерес для современного метода

радиоиммунотерапии представляет так называемый

свободный от носителя химически чистый радионуклид
177Lu c концентрацией выше 20% [2] и минимальным

содержанием долгоживущего изомера 177mLu.

В ранних работах [3,4] нами была продемон-

стрирована возможность селективного выделения ра-

диоизотопа 177Lu методом лазерной фотоиониза-

ции. В частности, была разработана и эксперимен-

тально опробована эффективная схема селективной

фотоионизации лютеция (5d6s2 2D3/2−5d6s6p4Fo
5/2 −

−5d6s7s4D3/2−(53375 cm−1)o
1/2), исследована сверхтон-

кая структура 177Lu перехода первой ступени, измерен

изотопический сдвиг. В итоге был продемонстрирован

уровень селективности процесса лазерной фотоиони-

зации 177Lu∼ 105, что открыло возможность создания

нового эффективного и экологичного метода получения

177Lu из облученного нейтронным потоком металличе-

ского лютеция с природным изотопическим составом.

С целью разработки такой технологии в настоящей

работе проведено дальнейшее исследование схемы фо-

тоионизации, а именно методом лазерной резонансной

ионизационной спектроскопии исследована сверхтонкая

структура высоколежащих (второго и третьего) уровней
схемы для изотопов 175Lu, 176Lu, 177Lu, определены

изотопические сдвиги и радиационные времена жизни

данных уровней. Определение констант сверхтонкой

структуры, изотопических сдвигов и времен жизни име-

ет самостоятельное значение для атомной спектроско-

пии, одновременно результаты исследований расширяют

технологические возможности лазерного метода выде-

ления 177Lu. Появляется возможность выбора схемы

фотоионизации (по разным компонентам сверхтонкой

структуры) 177Lu, при которой процесс может стать

селективным не только по отношению к природным

изотопам, но и к долгоживущему изомеру.

Экспериментальная установка

Исследования проводились на установке, предназна-

ченной для экспериментов по лазерной ионизационной

спектроскопии в узких коллимированных атомных пуч-

ках c возможностью определения изотопного состава

фотоионов. Установка состоит из вакуумной камеры

с системой откачки, испарителем и квадрупольным

масс-спектрометром. Атомный пучок, выходя из испа-

рителя, попадает в источник ионов масс-спектрометра.

Для резонансного возбуждения и ионизации атомов

используется излучение трех импульсных одномодовых

лазеров на красителях (ЛК), накачиваемых лазерами

на парах меди. Лазерные лучи пересекают атомный

пучок непосредственно в ионизационной камере ис-

точника ионов. Направления атомного, лазерного пуч-

ков и ионно-оптической оси масс-спектрометра взаимно

ортогональны. Регистрация ионов в масс-спектрометре
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производится вторично-электронным умножителем. Для

контроля длины волны генерации ЛК используются

прецизионные измерители длины волны. Управление

установкой и регистрация данных осуществляется в ре-

жиме on-line. Программное обеспечение, реализованное

в среде LabView (National Instruments), выполняет необ-

ходимые действия: принимает данные от измерителей

длин волн, сигналы с ВЭУ и с помощью блока сопря-

жения изменяет управляющее напряжение, перестраивая

либо стабилизируя по длине волны генерации каждый

ЛК. Технические параметры и особенности эксперимен-

тальной установки детально изложены в работе [3].

Экспериментальные результаты

Сверхтонкая структура и изотопические сдвиги

уровней

В ходе исследования сверхтонкой структуры второго

перехода 5d6s6p4Fo
5/2−5d6s7s4D3/2 лазер первой сту-

пени последовательно настраивался по длине волны

на каждую из линий (F → F) сверхтонкой структуры

перехода 5d6s2 2D3/2−5d6s6p4Fo
5/2 [3] и стабилизиро-

вался. Лазер второй ступени сканировался по длине

волны в окрестности 5305�A и в резонансе c переходом

переводил атомы на уровень 5d6s7s4D3/2, лазер третьей

ступени (6100�A) ионизировал атомы в континуум. В

ходе каждого сканирования регистрировалось от одного

до трех пиков фотоионизации (переходы с 1F = 0,±1).
По равенству энергии квантов возбуждения с уче-

том сверхтонкого расщепления 1F основного уровня

5d6s2 2D3/2 [5] были определены пики, соответствующие

переходам на общие верхние подуровни F . Количество

таких пиков, их расположение на спектрах позволи-

ло идентифицировать квантовые числа F нижнего и

верхнего подуровней всех линий сверхтонкой структуры

(СТС) второго перехода для изотопов 175Lu, 176Lu и
177Lu (по 12 линий). В ходе исследования СТС третьего

перехода 5d6s7s4D3/2−(53375 cm−1)o
1/2 лазеры первых

двух ступеней стабилизировались на известных длинах

волн, лазер третьей ступени сканировался вблизи авто-

ионизационного перехода 6180�A. По той же методике

были идентифицированы все линии СТС третьего пере-

хода. На рис. 1 приведены записи фотоионных сигналов
176Lu на линиях (4.5 → 5.5) и (5.5 → 6.5) второго и

третьего переходов соответственно. Для того чтобы

избежать влияния двухфотонных процессов на точность

измерения фотоионизационных максимумов, импульсы

лазера второй ступени были задержаны относительно

импульсов первой ступени, а импульсы третьей ступени

в свою очередь задержаны относительно второй ступени

на величину длительности импульса 20 ns.

Сверхтонкое расщепление атомных уровней (энерге-
тическое смещение подуровней относительно центра тя-

жести 1F) описывается с помощью констант магнитного

дипольного (A) и электрического квадрупольного (B)

–1000 1000–500 0 500

P
h
o
to

n
 s

ig
n
al

, 
ar

b
.u

n
it

s

0

10

2

8

4

14

6

12

Frequency, MHz

a

b

Рис. 1. Фотоионный сигнал 176Lu (•) при скани-

ровании (а) частоты генерации лазера второй ступе-

ни вблизи перехода 5d6s6p4Fo
5/2−5d6s7s4D3/2 (4.5→5.5;

5350−5760�A) и (b) лазера третьей ступени вблизи перехода

5d6s7s4D3/2−(53375 сm−1)o
1/2 (5.5→6.5; 6180.0215�A). Сплош-

ные линии — контуры Фойгта с ширинами 150 и 900MHz

(FWHM) соответственно.

взаимодействий и зависит от полного момента электро-

нов J, спина ядра I и полного атомного момента F [6]:

1F =
A
2

K +
B
4

3
2

K(K + 1) − 2I(I + 1)J(J + 1)

IJ(2I − 1)(2J − 1)
,

где K = F(F + 1) − J(J + 1) − I(I + 1).
Для каждой линии СТС конкретного перехода можно

записать ,

1E + 1F′ − 1F − 1/λFF′ = 0, (1)

где 1E (сm−1) — энергия между центрами тяжести

уровней перехода, λFF′ (сm) — длина волны линии

F → F ′.

Система (1) была решена относительно констант A,
B и 1E по всем СТС-линиям переходов 5d6s6p4Fo

5/2 −

−5d6s7s4D3/2 и 5d6s7s4D3/2−(53375 cm−1)o
1/2 методом

наименьших квадратов. Результаты расчета для 175Lu,
176Lu и 177Lu приведены в табл. 1. Погрешность из-

мерений констант и изотопических сдвигов уровней

определялась погрешностью в определении длин волн

СТС-линий относительно друг друга, которая во всех

экспериментах не превысила значение ±0.0003�A. Для

точного нахождения
”
центра“ каждого перехода экс-

периментальные точки аппроксимировались контуром

Фойгта с использованием метода наименьших квадратов

(рис. 1). Погрешность в определении абсолютных зна-

чений энергии уровней включала абсолютную ошибку

измерений длин волн прибором LM-007 (Laser 2000,

GmbH): ±0.0005�A.

Низкое содержание изомера (≤ 10−7) не позволи-

ло экспериментально исследовать его СТС. Константы
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Таблица 1. Энергия, изотопические сдвиги и константы сверхтонкого расщепления уровней схемы фотоионизации для 175Lu,
176Lu, 177Lu, 177mLu. Символом * отмечена расчетная оценка согласно [5]

Уровень Изотоп Энергия, сm−1 A, MHz B ,MHz
Изотопический сдвиг

Ссылки
относительно 175Lu, MHz

5d6s2 2D3/2 175 0 194.4 (7) 1509 (6) 0 [5]

176 0 137.6 (5) 2132 (11) 0 [5]

177 0 194.9 (6) 1467(5) 0 [5]

177m 0 61.2 (3) 2472 (11) 0 [5]

5d6s6p4Fo
5/2 175 18504.5864 (21) 987.5 (2.2) 1103 (43)

0
987.35 (12) 1117.9 (2.0) [7]

176 18504.5733 (19) 697.8 (0.8) 1566 (29) −390 (14)
698.25 (15) 1572.2 (3.0) −388.8 (11) [7,8]

177 18504.5463 (22) 988.8 (2.8) 1059 (55) −1201(20)

177m 18504.5593 (69)* 310.6 (2.2)* 1822 (8)* −815(160)*

5d6s7s4D3/2 175 37194.0202 (26) 1105.2 (2.8) 74 (33) 0

176 37194.0149 (22) 781.0 (1.3) 78 (30) −160 (30)

177 37194.0007 (27) 1107.6 (5.8) 48 (46) −605 (46)

177m − 348 (3)* 106 (37)* −

(53375 cm−1)o
1/2 175 53375.0494 (35) 1752 (18) 0 0

176 53375.0421 (27) 1240.5 (5.6) 0 −201 (55)

177 53375.0217 (41) 1764 (22) 0 −822 (81)

177m − 553 (8)* 0 −

сверхтонкого расщепления для 177mLu были получены

расчетным путем с учетом того факта, что отношения

констант верхних и нижних уровней (A′/A, B ′/B) пе-

реходов должны быть одинаковы для всех изотопов в

пределах сверхтонкой магнитной аномалии [9]. В расче-

тах были использованы усредненные по изотопам 175Lu,
176Lu и 177Lu значения A′/A для переходов первой,

второй и третьей ступеней (5.076(11), 1.119(3), 1.59(1)

соответственно) и B ′/B (0.737(3), 0.06(2), 0).

Изотопический сдвиг на переходе первой ступени

возбуждения 5d6s2 → 5d6s6p определяется полевой со-

ставляющей (массовая составляющая мала и не пре-

вышает 20MHz [10]). Полевой сдвиг обусловлен изме-

нением размеров распределения заряда в ядрах δ〈r2〉
соответствующих изотопов. Согласно [5], разность сред-

неквадратичных зарядовых радиусов δ〈r2〉 для изотопов
177mLu и 175Lu приблизительно в 2 раза больше, чем для
176Lu и 175Lu, из чего следует, что изотопический сдвиг
177mLu по отношению к 175Lu превышает сдвиг между
176Lu и 175Lu также в два раза. Изотопический сдвиг

уровня 5d6s6p4Fo
5/2 для 176Lu известен −388.8MHz [8],

поэтому расчетная оценка изотопического сдвига 177mLu

составила −815(160)MHz.

Времена жизни уровней

Первое возбужденное состояние 5d6s6p4Fo
5/2 является

долгоживущим τ = 472(24) ns [11], поскольку радиа-

ционный распад возможен только на уровни другой

мультиплетности: 5d6s2 2D3/2 (0 сm−1) и 5d6s2 2D5/2

(1993 сm−1). Информации о времени жизни второго

возбужденного состояния 5d6s7s4D3/2 в научной ли-

тературе не найдено. Согласно [12], в спектральном

диапазоне 5057−7758�A существует семь каналов быст-

рого дипольного распада данного уровня, поэтому время

жизни должно быть коротким — порядка ∼ 1−10 ns [11].
Время жизни уровня 5d6s7s4D3/2 определялось в экспе-

рименте. Лазерные импульсы первой и второй ступеней

возбуждения (совмещены во времени) при средней плот-

ности мощности в лучах ∼ 10mW/cm2 заметно заселяли

данный уровень. По окончании импульсов возбуждения в

рабочий объем поступал ионизирующий импульс (третья
ступень). Величина фотоионного сигнала была пропор-

циональна заселенности уровня 5d6s7s4D3/2 на момент

прихода импульса. Измерения фототока производились

при разных временных задержках импульса ионизации,

для чего в тракте луча использовалась пространствен-

ная линия задержки переменной длины (до 12m или

40 ns). Для того чтобы снизить влияние неизбежных

Оптика и спектроскопия, 2019, том 126, вып. 2
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Рис. 2. Зависимость фотоионного сигнала 175Lu от величины

временной задержки импульса лазера третей ступени и аппрок-

симирующая кривая y = 10.8 exp(−x/11.5).

вариаций плотности мощности луча ионизации, возни-

кающих в ходе эксперимента (из-за расходимости луча

и условий его пространственного сведения), средняя

плотность мощности в луче ионизации была установ-

лена на уровне насыщения соответствующего перехо-

да (∼ 2.5W/cm2) [3]. На рис. 2 приведены значения

фотоионного сигнала при разных задержках импульса

ионизации. Экспериментальные точки хорошо легли на

экспоненциальную кривую распада с временной посто-

янной τ = 11.5(5) ns.

Профиль перeхода определяется естественной шири-

ной нижнего и верхнего уровней исследуемого пере-

хода, шириной лазерной линии, допплеровским уши-

рением в атомном паре Так как вклад допплеровско-

го и лазерного уширения в профили обоих сигналов

был приблизительно одинаков, а естественное уширение

линии перехода 5d6s6p4Fo
5/2−5d6s7s4D3/2 (рис. 1, а)

определяется короткоживущим верхним уровнем, за-

регистрированное расширение профиля линии пере-

хода 5d6s7s4D3/2−АИС (53375 cm−1)o
1/2 (рис. 1, b) на

728MHz связано только с естественным уширением

верхнего уровня и соответствует радиационному време-

ни его жизни: τ = 0.21(4) ns.

Обсуждение результатов

Селективность в случае лазерного метода разделения

изотопов есть отношение вероятностей фотоионизации

целевого и нецелевых изотопов. Очевидно, что для

эффективного выделения изотопа с начальной концен-

трацией 10−4−10−5 селективность процесса его иониза-

ции должна превышать уровень 105 . Эксперименты по

лазерной фотоионизации изотопов 150Nd и 63Ni [13,14],
результаты лазерного выделения 176Yb и 168Yb [15]
показывают, что для достижения уровня селективности

105 необходимо, чтобы возбуждение целевого изотопа

было селективным на всех ступенях схемы фотоио-

Таблица 2. Селективные схемы фотоионизации 177Lu (по
компонентам СТС). Для каждой схемы указаны ближайшие по

частотам каналы возбуждения изотопов 175Lu, 176Lu, 177mLu и

частотные расстояния до 177Lu на всех ступенях ионизации.

Для 177mLu приведена расчетная оценка для первой ступени с

погрешностью ±160MHz [5].

Схема (канал) Сдвиг частоты (относительно 177Lu)

ионизации по ступеням возбуждения, МГц

F → F 175Lu 176Lu 177mLu

5-6-5-4
5-6-5-4 7.5-8.5-7.5-6.5 13-14

1192; -587; 212 -904; -1948; -3550 575

5-5-5-4
5-5-5-4 6.5-7.5-7.5-6.5 12-12

1192; -618; 212 257; -1446; -3550 -31

4-5-4-3
5-5-4-3 8.5-8.5-7.5-6.5 13-13

-873; -618; 267 1058; -1980; -2074 -10

4-3-4-3
4-3-4-3 7.5-6.5-7.5-6.5 10-10

1222; -618; 267 1048; 493; -2074 -226

3-4-3-4
4-4-3-4 8.5-7.5-6.5-7.5 12-12

863; -587; 212 -401; -2316; 1587 -514

2-3-4-3
2-3-4-3 7.5-6.5-7.5-6.5 10-10

1202; -618; 267 1171; 493; -2074 -103

2-1-2-3
2-1-2-3 5.5-5.5-6.5-6.5 13-14

1233; -629; 244 1685; 2232; -3935 1664

низации (изотопический сдвиг > 0.5−1GHz на всех

переходах). Изотопы 175Lu, 176Lu, 177Lu и 177mLu имеют

ненулевой спин ядра, поэтому селективность возбужде-

ния наряду с величинами изотопических сдвигов опре-

деляется СТС переходов. Из-за сверхтонкого расщеп-

ления уровней трехступенчатой схемы 5d6s2 2D3/2 −
−5d6s6p4Fo

5/2−5d6s7s4D3/2−(53375 сm−1)o
1/2 ионизация

любого изотопа может проходить по 37 собственным

частотным каналам возбуждения. Очевидно, что суще-

ствует вероятность наложения частот целевого и неце-

левых изотопов на разных ступенях возбуждения, что

неизбежно ведет к снижению селективности в данном

канале ионизации. Наложение ряда линий целевого

изотопа 177Lu с линиями 175Lu и 176Lu на первой ступени

наглядно было продемонстрировано в работе [3]. На

основе проведенных исследований СТС переходов всех

ступеней схемы ионизации был определен ряд селектив-

ных каналов возбуждения 177Lu (табл. 2, рис. 3).

Наиболее селективными по отношению к 175Lu (со-
держание 97.4%) оказались пять каналов ионизации

со схожими частотными сдвигами. Для каждого из

этих каналов ближайшим являлся аналогичный канал

ионизации 175Lu, а частотные расстояния до ближай-

ших линий 175Lu по ступеням составляют в сред-

нем 1.2, −0.6 и 0.2GHz, что объясняется подобием

сверхтонких структур изотопов с одинаковыми ядер-

ными спинами (I = 7/2) и близкими значениями маг-
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Рис. 3. Сдвиг частот ближайших линий изотопов 175Lu176Lu и 177mLu относительно 177Lu на всех ступенях в каналах ионизации

5-6-5-4 и 4-3-4-3. Высота меток соответствует относительной заселенности нижних подуровней.

нитных дипольных моментов: µ177 = 2.2384(14)µN [16],
µ175 = 2.2323(11)µN [17]. Очевидно, что каналы иониза-

ции 3-4-3-4 и 4-5-4-3 менее селективны из-за присут-

ствия на первой ступени близкой линии возбуждения
175Lu на один с 177Lu подуровень (с другого нижнего

подуровня). На переходах 2−2, 3−2, 4−4, 5−4 частотное

расстояние до ближайших линий 175Lu и 176Lu оказалось

мало (< 100MHz), поэтому соответствующие каналы

ионизации не рассматривались.

СТС 176Lu (2.6%) отличается от структуры целевого

изотопа 177Lu (I = 7; µ176 = 3.169(5)µN [17]). В резуль-

тате при относительно небольшом сдвиге частот на

первом переходе (0.3−0.4 GHz) удалось найти каналы

ионизации со сдвигами 2−3GHz на последующих сту-

пенях (5-5-5-4 и 3-4-3-4, табл. 2). По отношению к

изомеру 177mLu каналы 5-6-5-4, 3-4-3-4 и 2-1-2-3 селек-

тивны на первой ступени. Другие каналы из табл. 2

также могут оказаться достаточно селективными. Дело

в том, что содержание изомера крайне мало, и соот-

ветственно требования к селективности фотоионизации
177Lu снижаются на несколько порядков. Из-за различий

в СТС изотопов (I = 23/2; µ177m = 2.337(13)µN [18])
существует вероятность того, что переходы второй и/или

третьей ступени окажутся селективными.

Следует особо отметить канал ионизации 4-3-4-3

(рис. 3), где рядом с линией 4 → 3 на расстоянии

120MHz находится линия 2 → 3. При настройке часто-

ты генерации лазера первой ступени, например между

линиями 4 → 3 и 2 → 3, при спектральной ширине ге-

нерации 100−150MHz (FWHM) и в режиме насыщения

перехода возможен перевод атомов на подуровень F = 3

одновременно с двух нижних подуровней F = 4 и F = 2.
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Относительные заселенности данных подуровней 0.28

и 0.16, поэтому доля атомов, участвующих в процессе

фотоионизации, может быть увеличена до 44%.

Заключение

Исследование СТС переходов для различных изото-

пов показывает, что разработанная схема фотоиониза-

ции лютеция 5d6s2 2D3/2−5d6s6p4Fo
5/2−5d6s7s4D3/2 −

−(53375 cm−1)o
1/2 предоставляет широкий спектр воз-

можностей для разработки лазерного фотоионизацион-

ного метода получения радионуклида 177Lu. Здесь можно

упомянуть и уже экспериментально опробованный канал

5-6-5-4, позволяющий получить селективность 105 [3,4],
и перспективные каналы, потенциально позволяющие

увеличить селективность и эффективность фотоиони-

зации. Полученные данные позволяют делать выбор

канала в зависимости от требований по селективности

и эффективности фотоионизации, а также разрабатывать

комбинированные каналы для конкретного технологиче-

ского применения.

Исследование выполнено за счет гранта Российского

научного фонда (проект № 17-13-01180).
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