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Исследование лазерной фотоионизации ядерного изомера 177mLu

© А.Б. Дьячков, А.А. Горкунов, А.В. Лабозин, К.А. Маковеева, С.М. Миронов,
В.Я. Панченко, В.А. Фирсов, Г.О. Цветков ¶

Национальный исследовательский центр
”
Курчатовский институт“,

123182 Москва, Россия
¶ е-mail: Tsvetkov_GO@nrcki.ru

Поступила в редакцию 22.08.2019 г.

В окончательной редакции 24.09.2019 г.

Принята к публикации 01.10.2019 г.

Впервые методом лазерной резонансной фотоионизационной спектроскопии исследована сверхтон-

кая структура переходов трехступенчатой схемы фотоионизации лютеция 5d6s2 2D3/2–5d6s6p4Fo
5/2–

5d6s7s4D3/2–(53375 cm
−1)o

1/2 для ядерного изомера 177mLu. В результате определены константы сверхтонкого

расщепления и энергии уровней, а также магнитный дипольный и электрический квадрупольный моменты

ядра 177mLu. Исследованы изотопические сдвиги спектральных линий изомера по отношению к природным

изотопам и 177Lu.
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Введение

Метод получения радиофармпрепарата 177Lu (период
полураспада 6.7 суток), предложенный в работе [1],
основан на селективной лазерной фотоионизации изото-

пов 177Lu, получаемых искусственно путем нейтронного

облучения в ядерном реакторе природного лютеция

(175Lu — 97.4% и 176Lu — 2.6%). В зависимости

от длительности облучения и интенсивности нейтрон-

ного потока содержание 177Lu составляет 10−5−10−3.

При этом важно отметить, что приблизительно 10−3

всех атомов 177Lu являются долгоживущими изомерами
177mLu [2]. Ядро изомера находится в возбужденном

высокоспиновом состоянии (E = 0.97MeV, спин ядра

I = 23/2) с периодом полураспада τ ≈ 160 суток. Рас-

пад происходит в основном посредством β-перехода в
177Hf (78%), остальное приходится на γ-переходы и

внутреннюю конверсию. При лечении пациентов изо-

топы лютеция выводятся из организма, но не могут

быть утилизированы госпиталями как обычные отходы и

должны длительное время (>> 10τ ) содержаться в от-

дельных хранилищах из-за продолжительной радиацион-

ной активности 177mLu. Мы предполагаем, что лазерная

фотоионизация 177Lu по схеме 5d6s2 2D3/2–5d6s6p4Fo
5/2–

5d6s7s4D3/2–(53375 cm−1)o
1/2 может эффективно исклю-

чить из процесса долгоживущий изомер 177mLu, сни-

зить его долю в конечном продукте и, как следствие,

повысить конкурентоспособность данного медицинского

препарата.

Селективность фотоионизации изотопов 177Lu дости-

гается благодаря изотопическим сдвигам отдельных ли-

ний сверхтонких структур (СТС) изотопов лютеция.

СТС переходов для 175Lu, 176Lu, 177Lu, изотопические

сдвиги уровней, селективность фотоионизации 177Lu

исследовалась нами в работах [1,3,4]. К сожалению,

малое содержание (< 10−7) изомера не позволило ис-

следовать его сверхтонкую структуру. Тем не менее,

по крайней мере, на первой ступени фотоионизации

возможны большие частотные сдвиги СТС линий 177mLu

относительно 177Lu, что позволит селективно (по длине

волны) отстраиваться от возбуждения и вовлечения в

процесс ионизации атомов нецелевого изомера. Так,

для двух из пяти селективных каналов ионизации 177Lu

частотные расстояния до ближайших линий изомера на

первой ступени составили ∼ 600МHz и 1700МHz [3].
Из-за различий в СТС 177Lu и 177mLu другие каналы

ионизации также могут оказаться селективными за счет

переходов второй и/или третьей ступени.

В данной работе экспериментально исследовалась

сверхтонкая структура 177mLu на всех ступенях схемы

фотоионизации 5d6s2 2D3/2–5d6s6p4Fo
5/2–5d6s7s4D3/2–

(53375 cm−1)o
1/2 . Очевидно, что знание СТС позволяет

оценить возможности селективной фотоионизации и

самого изомера. Дело в том, что в последнее время в

мире нарастает активность, направленная на создание

генератора 177Lu, основанного на переходе метастабиль-

ного 177mLu в основное состояние [5]. В частности,

сформулировано предложение использовать 177mLu, свя-

занный хелатором DOTA на сорбенте. Распад 177mLu,

сопровождающийся переходом в основное состояние
177Lu, приводит к селективной диссоциации последнего

вследствие эффекта Сциларда–Чалмерса. В результате

раствор, промывающий сорбент, может содержать 177Lu

с высокой концентрацией и быть использован для те-

рапии. Такой генератор дает возможность независимо

от облучения в реакторе длительное время снабжать

лечебное учреждение радионуклидом. Создание такого

генератора может потребовать обогащения облученного

лютеция по 177mLu, которое может быть осуществлено

лазерным фотоионизационным методом.
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Рис. 1. Схема трехступенчатой лазерной фотоионизации LuI.

Эксперимент

Исследования сверхтонкой структуры 177mLu на

всех ступенях схемы фотоионизации 5d6s2 2D3/2–
5d6s6p 4Fo

5/2–5d6s7s4D3/2–(53375 cm−1)o
1/2 (рис. 1) про-

водились методом лазерной резонансной ионизационной

масс-спектроскопии (LRIMS). Для резонансного возбуж-

дения и ионизации атомов использовалось излучение

трех импульсных одномодовых лазеров на красителях со

спектральной шириной линии генерации 100−150MHz

(FWHM), накачиваемых лазерами на парах меди. Для

регистрации фотоионов использовался коммерческий

квадрупольный масс-спектрометр МС-7302. Технические

параметры и особенности экспериментальной установки

детально описаны в работах [1,3].

В отличие от традиционной масс-спектрометрии, ко-

гда изотопы с разными атомными весами регистриру-

ются отдельно, атомные массы 177Lu и 177mLu прак-

тически одинаковы. Различие составляет ∼ 0.001 amu

(∼ 0.97MeV [6]), что недоступно для разрешения квад-

рупольным масс-спектрометром. Поэтому в экспери-

менте могли быть зарегистрированы только те линии

СТС изомера 177mLu, частоты которых более чем на

100MHz отличались от линий основного изотопа 177Lu,

определенных в работе [3].

Изомер 177mLu был получен в результате облуче-

ния 0.6 g металлического лютеция на реакторе ИР-8 в

потоке нейтронов 1.4 · 1013 cm−2s−1. Образец облучал-

ся в течение 49 дней, после чего выдерживался два

месяца. К этому моменту количество 177Lu и 177mLu

в образце стало приблизительно одинаковым. Актив-

ность и соотношение радионуклидов 177Lu и 177mLu

определялись методом γ-спектрометрии. Для измерений

использовался гамма-спектрометр Canberra GL0515R с

детектором из сверхчистого германия. Обработка спек-

тров и анализ радионуклидного состава проводились

в программе GRANIT с библиотекой констант, сфор-

мированной на основе базы рекомендованных данных

NUDAT (МАГАТЭ). Радионуклид 177Lu определяли по

линиям 112.95 keV (6.4%) и 208.37 keV (11.0%), эти

линии имеются также и у 177mLu, однако в данном случае

его вкладом можно пренебречь из-за малого количества

и существенно более длительного периода полураспада

(160.44 суток). 177mLu определяли по линиям 378.5 keV

(29.9%), 413.7 keV (17.5%). К началу эксперимента кон-

центрация 177Lu составляла (3.4± 0.4) · 10−6.

Результаты и обсуждение

Так как изотопы 175Lu, 176Lu, 177Lu, 177mLu имеют

ненулевой спин ядра, все уровни энергии (рис. 1)
расщеплены в мультиплеты. Количество подуровней в

мультиплете определяется полным атомным моментом

атома F = J + I , J + I − 1, . . . , |J − I |, где J — полный

электронный момент, I — спин ядра. Спектр СТС

составляют переходы между подуровнями мультиплетов

с изменением момента 1F = 0;±1, в результате чего

весь спектр схемы фотоионизации 177mLu состоял из

30 линий СТС (рис. 2).

В ходе исследования СТС первого перехода

5d6s2 2D3/2–5d6s6p 4Fo
5/2 лазер первой ступени

сканировался по длине волны в окрестности перехода.

Лазеры второй и третьей ступеней стабилизировались

на расчетных значениях длин волн, соответствующих

определенному каналу фотоионизации изомера с

одного из подуровней F = 9−14 уровня 5d6s6p 4Fo
5/2.

Прогнозные значения длин волн всех линий были

предварительно извлечены по константам сверхтонкого

расщепления уровней 177mLu, энергиям уровней

(центров тяжести) 175Lu и расчетным значениям

изотопических сдвигов между 177mLu и 175Lu [3].
Предложенный в работе способ расчета изотопического

сдвига для изомера на первой ступени был применен

для оценки сдвигов последующих уровней 5d6s7s 4D3/2

и (53375 cm−1)o
1/2. В зависимости от верхнего подуровня

регистрировалось от одного до трех ионизационных

резонансов. Результат сканирования с ионизацией через

верхний подуровень F = 12 представлен на рис. 3.

На рис. 4 результат сканирования с одновременной

регистрацией линии 5 → 6 основного изотопа 177Lu.

Для того чтобы избежать влияния двухфотонных

процессов на точность определения длины волны,

импульсы лазеров второй и третьей ступеней были

задержаны относительно первой ступени на величину

длительности импульса (∼ 20 ns). Время жизни уровня
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Рис. 2. Каналы фотоионизации 177mLu через компоненты сверхтонкой структуры. Терм верхнего возбужденного автоионизацион-

ного уровня 53375.03 cm−1 не определен.

5d6s6p 4Fo
5/2 составляет 472 ns [7], поэтому по окончании

импульса почти все резонансно возбужденные атомы

участвовали в дальнейшей ионизации. Интенсивности в

лучах 2-й и 3-й ступеней значительно превышали

уровни насыщения соответствующих переходов

(10mW/cm2 и 5W/cm2). Это позволило сохранять

эффективную ионизацию при отклонении расчетных

длин волн второй и третьей ступеней от истинных

значений переходов в пределах нескольких GHz.

В результате спектрально разрешены были 11 из

12 линий сверхтонкой структуры 177mLu первого

перехода. Одна из линий 10 → 9 в пределах 30MHz

совпала по частоте с линией 2 → 2 основного изотопа
177Lu и не была разрешена.

Исследование СТС второго и третьего переходов

проводилось в разведенных во времени импульсах (им-
пульсы лазера третьей ступени были дополнительно

задержаны на 20 ns). Лазеры первых ступеней стаби-

лизировались на длинах волн отдельных СТС линий,

значения которых были определены на предыдущих

стадиях эксперимента. Спектрально были разрешены все

линии 2-го и 3-го переходов (12 и 6 соответственно).
Для точного нахождения

”
центра“ каждой линии (длины

волны) экспериментальные точки фотоионизационных

резонансов аппроксимировались контуром Фойгта с ис-

пользованием метода наименьших квадратов. Значения
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Рис. 3. Фотоионный сигнал 177mLu при сканировании длины

волны лазера первой ступени при λ2(12 → 13) = 5350.5557�A

и λ3(13 → 12) = 6180.1155�A (расчетные значения).

длин волн всех линий СТС приведены на общей схеме

фотоионизации 177mLu, рис. 2.

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

жести 1F) описывается с помощью констант магнитного

Оптика и спектроскопия, 2020, том 128, вып. 1
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Таблица 1. Энергия, изотопические сдвиги и константы сверхтонкого расщепления уровней схемы фотоионизации для 177mLu

Изотопический сдвиг
Уровень Энергия, cm−1 A, MHz B, MHz

относительно 175Lu, MHz
Ссылки

5d6s2 2D3/2 0
61.2(3) 2472(11)

0 [9], настоящая работа
61.2(8) 2466(40)

5d6s6p4Fo
5/2 18504.5593(20) 310.5(8) 1840(63) −812(25) настоящая работа

5d6s7s 4D3/2 37194.0082(27) 348(2) 134(68) −360(57) настоящая работа

(53375 cm−1)o
1/2 53375.0324(43) 549(6) 0 −507(120) настоящая работа

Таблица 2. Магнитный дипольный и электрический квадрупольный моменты ядра 177mLu и результаты других работ [13]

Магнитный дипольный Электрический (спектроскопический)
Ссылка, год Метод измерения

момент, µN квадрупольный момент, barn

2.74(21) [14], 1974 Гамма-детектирование

c ориентированными ядрами

3.3(3) [15], 1975 Гамма-детектирование

с ориентированными ядрами

4.23(67) [16], 1983 Гамма-детектирование

с ориентированными ядрами

2.337(13) 5.2(5) [17], 1996 ЯМР с ориентированными ядрами

2.308(11) 5.71(5) [9], 1998 Лазерная коллинеарная спектроскопия

2.31(3) 5.69(12) эта работа Лазерная резонансная

ионизационная масс-спектрометрия

дипольного (A), электрического квадрупольного (B) вза-
имодействий и зависит от J, I и F [8]:

1F =
A
2

K +
B
4

3
2

K(K + 1) − 2I (I + 1)J(J + 1)

I J(2I − 1)(2J − 1)
,

где K = F(F + 1) − J(J + 1) − I (I + 1). Для каждой ли-

нии СТС конкретного перехода можно записать:

1E + 1F′ − 1F − 1/λFF ′ = 0, (1)

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

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

F → F ′. Система (1) была решена относительно A, B
и 1E по всем зарегистрированным линиям (длинам
волн) посредством χ2 — оптимизации для каждой сту-

пени. Результаты представлены в табл. 1. Погрешность

измерений констант и изотопических сдвигов уровней

определялась погрешностью в определении длин волн

линий СТС относительно друг друга, которая во всех

экспериментах не превысила значение ±0.0003�A. По-

грешность в определении абсолютных значений энер-

гии уровней включала абсолютную ошибку измерений

длин волн прибором LM-007 (Laser 2000, GmbH):
±0.0005�A.

Отметим, что для нахождения констант основного

состояния 5d6s2 2D3/2 использовалась несколько иная

процедура, рассматривались только переходы из ос-

новного состояния на один возбужденный подуровень.
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Рис. 4. Фотоионный сигнал 177mLu и 177Lu при ска-

нировании длины волны лазера первой ступени при

λ2(14 → 13) = 5350.6444�A и λ3(13 → 12) = 6180.1155�A (рас-
четные значения).

Это позволило исключить при обработке параметры

возбужденного уровня и повысить точность определения

констант основного состояния, что было необходимо для

определения ядерного магнитного момента 177mLu. Для
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Таблица 3. Селективные каналы ионизации 177Lu (по компонентам СТС) [3] и ближайшие по частотам каналы возбуждения
177mLu со сдвигами частот по ступеням

Канал ионизации Ближайший по частоте Сдвиг частоты (относительно 177Lu)
177Lu, F−F канал ионизации 177mLu, F−F по ступеням возбуждения, MHz

5-6-5-4 13-14-13-12 +575; −377; −23

5-5-5-4 12-12-13-12 −40; +2387; −23

4-3-4-3 10-10-11-11 −226; −2827; +3650

2-3-4-3 10-10-11-11 −100; −2827; +3650

2-1-2-3 10-9-10-11 +1675; −630; −300

Таблица 4. Селективные каналы ионизации 177mLu (по компонентам СТС). Для каждой схемы указаны ближайшие по частотам

каналы возбуждения изотопов 175Lu, 176Lu, 177Lu и частотные расстояния до 177mLu на всех ступенях возбуждения

Канал ионизации Сдвиг частоты (относительно 177mLu) по ступеням возбуждения, MHz

177mLu, F−F 175Lu 176Lu 177Lu

12-13-13-12
4-5-5-4 8.5-8.5-8.5-7.5 4-5-5-4

-996; +1267; -237 -1110; +995; -932 -2167; +1885; +24

13-13-13-12
5-5-5-4 8.5-8.5-8.5-7.5 4-5-5-4

−852; +1267; +237 +1078; +995; −932 +20; +1885; +24

12-12-13-12
5-5-5-4 6.5-7.5-8.5-7.5 5-5-5-4

+1232; −3005; +237 +298; +2858; −932 +40; −2387; +24

10-10-10-11
3-2-2-3 7.5-6.5-6.5-6.5 2-3-2-3

−832; +880; +545 +1274; +1225; −3640 +103; −1110; +298

любой пары изотопов 1 и 2 выполняется равенство:

1A
2A

=
1gI
2gI

(1 + 112), (2)

где gI — ядерное гиромагнитное отношение: gI = µI/I
(µI — магнитный дипольный момент ядра со спи-

ном I ). 112 — разница сверхтонких аномалий для

данных изотопов, учитывающая различия в простран-

ственных распределениях магнитного момента. Со-

отношение (2) в приближении 112 = 0 было ис-

пользовано для извлечения магнитного момента яд-

ра 177mLu по константам магнитного расщепления ос-

новного уровня. В качестве референтного был вы-

бран изотоп 175Lu (I = 7/2), для которого значе-

ния магнитного момента µI (
175Lu)=2.2323(11)µN и

A175(5d6s2 2D3/2)=194.33162(9)MHz определены с вы-

сокой точностью методом ядерного магнитного резо-

нанса [10]. Следует отметить, что разница сверхтонких

аномалий 112, как правило, не превышает 10−3 [11]
и соответственно не влияет на результат измерений,

находясь в пределах экспериментальной ошибки. Ана-

логичным образом был извлечен электрический квадру-

польный момента изомера: Q(1)/B(1) = Q(2)/B(2). Здесь

референтными были выбраны Q(175Lu) = 3.49(2) barn
из [12] и B175(5d6s2 2D3/2)=1511.39865(69)MHz [10].
Полученные значения моментов ядра 177mLu (табл. 2) хо-
рошо совпали с результатами из последних работ [9,17].

Исходя из спектра сверхтонкой структуры 177mLu, для

5 селективных каналов фотоионизации 177Lu [3] были

определены ближайшие по частоте каналы ионизации

изомера и частотные расстояния по каждой ступени

возбуждения, табл. 3. Оказалось, что для всех каналов,

как минимум, на одной ступени возбуждения существует

большой изотопический сдвиг (600−3000MHz), соот-

ветственно фотоионизация 177Lu останется селективной

и по отношению к изомеру.

С точки зрения проведения селективной фотоиони-

зации самого изомера было проведено сравнение СТС

спектров 177mLu и 175Lu, 176Lu, 177Lu [3]. В результате

было найдено 4 канала с наибольшими сдвигами частот

по отношению к ближайшим каналам ионизации природ-

ных изотопов лютеция, табл. 4 (селективность по 177Lu

может проявляться со временем за счет его быстрого

распада).

Ранее на каждом из пяти наиболее селективных ка-

налов фотоионизации 177Lu была получена селектив-

ность ≥ 105 [4]. При этом световые интенсивности

по ступеням были близки к уровням насыщения, а

импульсы лазеров второй и третьей ступеней задержа-

ны относительно импульса первой ступени на время

длительности импульса. Следует отметить, что в этой

ситуации частотный сдвиг на первой ступени является

определяющим для селективности. В случае фотоиони-

зации 177mLu частотные расстояния по первой ступени
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оказались в среднем на 20% меньше соответствующих

сдвигов в исследованных каналах 177Lu. Исходя из

этого при наличии больших сдвигов на второй и/или

третьей ступенях можно с уверенностью утверждать,

что в схожих световых условиях селективность лазерной

фотоионизации 177mLu составит 104−105.

Выводы

При разработке лазерного фотоионизационного ме-

тода получения радионуклида 177Lu для применения

в медицине важным является вопрос о селективности

фотоионизации 177Lu по отношению к изомеру 177mLu с

точки зрения очистки радионуклида от долгоживущего

изомера. Впервые методом лазерной фотоионизацион-

ной спектроскопии проведено исследование сверхтонкой

структуры изомера на переходах, входящих в состав

трехступенчатой схемы фотоионизации 5d6s2 2D3/2–
5d6s6p4Fo

5/2–5d6s7s4D3/2–(53375 cm−1)o
1/2 . Определены

константы сверхтонкого расщепления данных уровней,

их энергии, изотопические сдвиги, а также магнитный

дипольный и электрический квадрупольный моменты

ядра 177mLu. Результаты исследований показали значи-

тельные отличия в спектрах поглощения 177Lu и изомера
177mLu, позволяющие достигать высокую селективность

фотоионизации 177Lu с использованием спектрально уз-

кого (< 150MHz) лазерного излучения. Обнаруженные

различия в спектрах 177mLu и природных изотопов 175Lu

и 176Lu позволили спрогнозировать высокий уровень се-

лективности (104−105) лазерной фотоионизации самого

изомера, что может оказаться весьма перспективным для

целей ядерной медицины.
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