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ESTUDO PARA A PREPARACAO DE TALIO-201 PELA IRRADIACAO DE MER
CORIO COM PROTOMS. APLICACAO DA TECNICA DE CROMATOGRAFIA DB
EXTRACAO RA SEPARACAO DE TALIO DO MERCORIO.

Lizete Pernandes

O radioisétopo 20171 & usado em Medicina Nuclear para
identificar areas de isquemia ou infarto. Ele tem sido obtido
em ciclotron pelo chamado metodo indireto, por meio do decai

201

mento de seu precursor, Pb, ou pelo método direto, pela ir

radiacao de mercirio com déuterons ou protons.

201

O método comumente usado para a preparagao de Tl é o

método indireto, segqundo a rea¢ao nuclear: 203Tl(p,3n) 201p,
——— 2°1T1 que necessita de protons com energia de cerca de
28 MeV. Pelo fato do ciclotron CV-28 instalado no IPEN-CNEN/
SP possuir protons com energia mixima de 24 MeV, estudaram-se
as condic¢des de irradiacdo de pastilhas de 6xido de mercirio
natural e gotas de mercirio metdlico natural com prdotons inci

dentes de 19 a 24 MeV. Obteve~se um rendimento de 201

Tl de
cerca de 10 MBq/uA h no final da irradiagdo de alvo de mercid
rio metdlico de aproximadamente 6 MeV de espessura com prd

tons incidentes de 19 MeV.



Para a separacao quimica de talio do mercurio, utili
zou-se coluna cromatografica contendo po de Voltalef impregna

do com TBP/ciclohexano.

201

Determinou-se a retencio de T1’3 de solucao de HCl

2N; e a eluicao de 201,,+1

Tl ~ com solucdo aquecida e com solucao
sem aquecimento de cloridrato de hidrazina 10% e de cloridra
to de hidroxilamina 10% prepar. as em meio NaOH 2N. Usou-se

também como eluente do 2014, +1

T1 solucoes de cloridrato de hi
drazina de varias concentracgdes e igua destilada. Os rendimen

tos de eluicao foram de 95%, aproximadamente.

201pc1 que foi submeti

Preparou-se a solucao final de
da aos controles de qualidade: radionuclideo, radioquimico ,
quimico, microbioldgico, bioldgico e ao ensaio de toxicidade

para garantir seu grau de pureza.



STUDIES ON THE PREPARATION OF THALLIUM-201 BY IRRADIATING
NERCURY WITH PROTOMS, USING EXTRACTION CHROMATOGRAPHY
TECHNIQUE TO SEPARATE THALLIUM FROM MERCURY.

Lizete Pernandes

201

Radionuclide Tl is used in Nuclear Medicine to

identify myocardial ischemia or myocardial infarct. It is a

cyclotron-produced r:lioisotope, obtained indirectly £from the

201

decay of Pb or directly by irradiating mercury with

deuterons or protons.

201?1 makes use of the

201

The usual technique to prepare

nuclear reaction: 203 201

{(P,3n) Pb s T1l, which reguires
proton energy of around 28 MeV. Due to the limited proton
energy of IPEN'S CV-28 cyclotron, studies on the irradiating
conditions of natural mercury oxide pellets and drops of
natural mercury metal were made in the range of 19 - 24 MeV
At the end of the bombardment of a 6 MeV thickness target of
natural mercury metal with 19 MeV protons around

10 MBq ZOITIA;A h was obtained.

The separation of thallium from mercury was carried out
with the aid of a chromatografic column filled with Voltalef

povder imbebed with TBP/ciclohexane.



201,.+3

The retention of Tl from 2N HCl and the elution of

20111*1 with heated and non-heated solutions of 10% hydrazine
dihydrochloride, and 0% hydroxylamine hydrochloride, both
prepared with 2N NaOH, were determined. Solutions of different
concentrations of hydrazine dihydrochloride and also distilled

201,...+1

vater were tested as eluent for T1 . The elution yields

were around 9S5%.

201

The final solution of T1Cl was prepared and submitted

to the quality control tests: radionuclidic, radiochemical ’
chemical, microbiological, biological and toxicological, in

order tOo ensure its purity.
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CAPITULO I

INTRODUCAO

A cintilografia do miocardio, obtida apds a administra
¢do intravenosa de um tracador radioativo conveniente é um

meio para se identificar areas de isquemia ou infarto.

A evolucao da Medicina Nuclear na obtencao de imagens
do miocdrdio tem sido relativamente lenta pela dificuldade de

se encontrar um radiofdrmaco com caracteristicas fisicas e big

16gicas adequadas.

O uso de radiotidlio para visualizacdo da perfusdo mio

cdrdica foi sugerido, pela primeira vez, por Kawana M. e cola

(24)

boradores em 1970, por ser o ion talio (r1*) biologicamen

te semelhante ao ion potassio (X') em termos de distribu.gdo

no organismo humano e de sua funcido neurofisioldgica.

O cation potiassio, predominantemente intracelular, e
seus analogos, foram propostos durante algum tempo como agen
tes ndo invasivos para investigacdo da perfusdo miocdrdica. Os

radioisdtopos utilizados, inicialmente, nestes estudos foram:

43 81,82Rb, 129,131,134m 13

KI CS,

N, e posteriormente o 201p; o

123 131

mais recentemente os acidos graxos marcados com I ou I.

As caracteristicas fisicas destes radioisdtopos sao

apresentadas na Tabela I.

43, 81 82

Os radionuclideos K, Rb, 129

Rb, Cs, e

1311 possuem raios gama de alta energia no seu esquema de de

sintegracao, que prejudicam a imagem, sendo que 43K, Slpy ’
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Tabela I - Alguns radionuclideos sugeridos para visualizagao

do miocixdio(31).

Radionuclideo T2 Energia-do.Féton (keV)
e Abundancia
43, 22 h 380 (103%)
8lpn 4,7 h 511 (67%)
82pn 75 s 511 (192%)
1294 32 h 375 (45%)
131¢q 9,74 29 (88%) i
134meg 2,9°h 128 (148%) |
13y 10 m 511 (200%)
1994, 7,4 h 455 (16%)
201p) 34 167 (8%)3135 (2%)
131, 8 a 364 (82%)
123, 13 h ' 159 (833)
82Rb, 129Cs, 134mog o 1311 a18m disso decaem por emissdo be

ta, caracteristica esta que proporciona um aumento demasiado

131.,

na dose de radiagio absorvida pelo individuo. emite

£oton de energia inconvenientemente baixa para visualizacao

82 13 d

do miocarido, enquanto que N possuem uma meia-vida

Rb e
fisica muito curta, sd sendo utilizados com camara de cinti

lacao de pdsitron, dificultando os estudos mais demorados do

coracgao.
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o 20l apresenta propriedades fisico-nucleares ade
quadas para obtencdo de imagens do miocardin e deteccao imedia
ta, apos injecao, de areas de perfusao reduzida (regices de
atividade diminuida). O tilio—iOl decai 100% pelo processo de
captura eletrdonica emitindo radia¢Oes com energias que sao
compativeis com a sensibilidade de uma camara de cintilacdo -
Suas abundantes emissdes de raios-x (98%) no intervalo de 69
a 83 KeV possibilitam imagem de alta resolucao. Muitos coli
madores usados para estudo com tecnécio podem ser usados para

obtencido de imagem com tilio-201.

Uma caracteristica técnica importante deste isdtopo é
sua meia-vida fisica de 73,5 horas, periodo mais longo do que
de qualquer outro isdtopo comparavel para perfusdo miocardica

permitindo também o estudo da redistribuigcao em imagens tar

dias.

o 123; possui caracteristicas fisicas favoraveis pa

ra obtencao de imagem de boa resolugiao com as camaras de cin
tilacao disponiveis comercialmente e, por nao ser emissor de
particula beta, a dose de radiagdo no paciente é& baixa. o
1231 deve estar marcando um composto que se distribua no mig
cdrdio proporcionalmente ao fluxo sanguineo, ai permanecendo
um tempo adequado para a obtencdo de dados confiaveis e esta
tisticamente significantes.

Lebowitz E. e colaboradores(31)

realizaram uma revi
sdo da literatura comparando os diferentes radioisdtopos uti

lizados para a visualizagdo do miocdrdio. As vantagens do po



tadssio foram determinadas comparando-o com O césio; por causa

da sua maior eficiéncia de captagao e auséncia de recircula
- + . ) ) . - .. =

cao, o K é superior para estudos gquantitativos apos injecao

arterial intracoroniria“s)

€, por causa de sua rapida depu
racao sanguinea, o K+ pode ser usado na avaliacao de pacien
tes com isquemia transitdria pela visualizagao do miocardio

antes e apos exercicios (79,

Por outro lado, o potassio tem a desvantagem de ser
rapidamente eliminado do miocardio na primeira hora apos ad
ministracao da dose, enjuanto que o césio possibilita a obten

¢ao de imagens por virias horas {46+32) (19) ob

Harper P. V.
servou que a atividade do talio permanece no miocardio 18 ho
ras apos a injecao, o que & uma vantagem em relagdo ao potids
sio, possibilitando a obtencdo de imagens tardias.

A explicagao fisico-quimica(ZS)

para a semelhanga do
T1* e k* & que o tamanho do raio idnico hidratado do T1' esti
entre os de K’ e Rb* e isto tem sido sugerido como a proprie
dade que determina a penetracdo passiva através da membrana

celular.

Rubidio e potidssic sio elementos gque pertencem ao
grupo dos metais alcalinos da tabela periddica, apresentam
comportamento bioldgico semelhante(32). e s3o ambos captados
pelo musculo cardiaco, podendo-se dizer que o Rb* apresenta

+ . +
assim como o K uma boa analogia com o T1 .

Yano Y. e colaboradores‘GS), utilizaram o 82Rb para



-05-

visualizacao do coragao e rins em ratos, coelhos e cachorros.

Embora o 13NH3 tenha um comportamento metabolico sufi

cientemente complexo, o que dificulta o diagnéstico, Harper P.

(20)

V. e colaboradores utilizaram este produto para avaliar

imagens de perfusao miocidrdica de individuos infartados.

Com o aparecimento do tracador radioativo 201?1. fo

ram intensificados os estudos para determinacao da distribui

201

c¢3o bioldgica de Tl e também das propriedades fisicas da

(7) (1)

imagem obtida, primeiro em animais e depois no homem

Bradley-Moore P.R. e colaboradores(7)

201

estudaram a dis
tribuicao de Tl em funcdo do tempo, em bodes. A atividade
do miocardio, de bodes normais e infartados, jovens e velhos
foi medida e comparada com aquela nos pulmdes, figado, bago e

rim. A maior concentracio de 210

T1 foi encontrada no figado,
coragao e rim, permanecendo alta .nesses Orgios pelo menos nas
primeiras duas horas. A miaxima concentracao renal e miocardica

foi alcancada em 10 minutos.

A quantidade de talio miaxima encontrada no miocardio
foi de,aproximadamente, 3,7% da dose injetada entre 10 e 25 mi

nutos apos a injecao do tracador.

0 clareamento sanguineo foi rapido, menor que 1 minutq

assegurando interferéncia minima com a imagem do miocardio.

(1)

O grupo de pesquisadores de Atkins H.L. realizou

0 estudo da distribuicido de em individuos normais e



-06~

portadores de doenca artério-corondria. Cada paciente rece
beu injecao intravenosa de 74 a 175 MBq (2 a 5 mCi) de talio-
201, sendo coletadas amostras de sangue nos seguintes inter
valos de tempo apos a injegao: 5, 15, 30, 45, 60, 120, 180 mi
nutos, e 24 horas. A urina foi coletada durante as primeiras
24 horas. As radioatividades das amostras foram avaliadas e
comparadas com um padrao, tendo os resultados sido expressos
como porcentagem da atividade administrada. As imagens foram
eietuadas com uma camara de cintilagao usando o foton gama de

201

167 Kev do Tl ou o raio-x do mercurio.

(1)

Esses autores verificaram que a depuracao sangui

nea foi rdpida (5 minutos) e que a deposi¢3o intracelular foi

quase que imediata. Mediram a meia-vida efetiva do 201Tl

no
corpo inteiro, encontrando o valor de 57 horas e observaram a
concentragao de atividade no coracio, rins, intestino grosso

e tiredide. Os autores determinaram que a faixa de tempo Oti
ma para a imagem do miocirdio era de 5 minutos a 1 hora apds

a injecao do 201Tl.

Outros pesquisadores(ZI,

201

verificaram que o uso combi

nado de T1 com tetraciclina-’°™rc foi muito Gtil nos diag

ndsticos cardiacos; o 201

T1 mostrou o tamanho e a localizagdo
de regides de isquemia e necroses enquanto que a tetraciclina
-99mTc diferenciou o diagndéstico identificando apenas as re

gides necrosadas, como regides de capta¢do aumentada.

Este estudo combinado da visualizagao éo miocardio

(44)

foi também realizado pelo grupo de Parkey R.W. em 1976, O



composto de tecneécio utilizado pelos autores foi o pirofosfa
to-29"rc.

O potencial de diagndstico dos acidos graxos foi reco

nhecido em 1964 por Evans J.R. e colaboradores 1) que utili

131

zaram o acido oleico marcado com I para cintilografia do

miocardio.

Em 1975 este potencial clinico foi reenfatizado por

Beierwaltes W.H. e colaboradores(3)

w(49)

e Robinson G.D. e Lee A,
que usaram acidos graxos insaturados marcados pela adi

¢ao de radioiodo, na dupla ligacgao.

Finalmente foi dado um impulso importante com os estu

dos de Poe N.D. e colaboradores(47)

(36)

e Machulla H.J. e colabo

radores gue utilizando o 1231 como marcador, introduziram

o idtomo de iodo na posicdo terminal da cadeia carbonica, e

conseguiram avaliar alteracoes metabdlicas do miocardio por

meio de medidas "in vivo".

(47)

Enquanto Poe N.D. e colaboradores marcaram um aci

do graxo insaturado, Machulla H.J. e colaboradores(36) prepa

raram um andlogo saturado de icidos graxos, isto &, o 4acido

17-123I—heptadecanéico.

123

Em 1980, o dcido 15-(para-"“"I-fenil)pentadecandico ,

foi proposto e sintetizado por Machulla H.J. e colaborado

res(34) como uma alternativa para acidos graxos radioiodados.

pudczak R. (1%) realizou um estudo comparativo das cin



tilografias do miocardio obtidas apds injecao intravenosa do

acido 15-(para-1231-feni1)pentadecanéico e do 2%1T1 nos mes
mos pacientes, e nao encontrou diferencas nas imagens obti
das. |

Segundo Machulla 1.J. e Knust E.J.(35) esses acidos
graxos marcados com iodo~i23 apresentam contribuigao importan
te para diagndsticos cardiclégicos,sendo utilizados na obten
¢do de imagens e nos estudos funcionais pela avaliagao semi
quantitativa de processos metabdlicos essenciais, ou seja, na
determinagdo das taxas de mudancas metabdlicas de acidos gra

x08 no interior de regides distintas do miocardio.

0 radiofarmzco cloreto taloso (2%9171€1) continua sen
do muito usado em Medicina Nuclear, apdés administracdo intra
venosa de doses de 37 a 111 MBq (1 a 3 mCi) no homem, para
detectar e quantificar areas de isquemia apés exercicios e

areas nio perfundidas representando infarto!37),

COMISSAO NACICN/L G tMERGIA NUCLEAR/SP - IPEN



CAPITULO II

II. METODOS DE PREPARACKO DE TALIO-201

20

o 111 tem sido obtido em ciclotron pelo chamado mé

todo indireto, por meio do decaimento de seu precursor, 201py,,

segundo as reacdes nucleares:

T1 (p,xn) 2%p (9,4n)  %m
pb (poxm) 2%%8i (1,77m) 2% _(9,4m " 3%m

ou pelo método direto, pela irradiacio de mercurio com deute

rons ou protons:

201

T1 :  Hg (p,xn) 201

Hg (d,xn) T1

I1.1 Método Indireto

A grande maioria dos autores tem utilizado este método

201

para produciao de Tl.

Lebowitz E. e colaboradores(31,, em 1975, nos Estados

Unidos, foram os primeiros a utilizar este método para prepa

racao de 201

Tl. O alvo consistiu de folhas redondas de tidlio
metdlico natural com 99,99% de pureza tendo 1,3cm de diimetro
e massa de 700mg. A energia do feixe de protons incidentes foi
de 31 MeV e o rendimento de 201

25,9MBg/uAh.

Tl obtido pelos autores foi de
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O método utilizado para separar talio natural de

201p), £oi a troca idnica. O alvo de tidlio irradiado foi  dis

solvido em 8803 concentrado, levado & secura, retomado em SO

lucio de EDTA com sulfato de hidrazina e em seguida percola

to por coluna de resina catidnica para retencao do T1+1- A

201

solucao efluente contendo Pb foi acidificada com HNO, con

centrado, o tilio remanescente oxidado e retido numa coluna

de resina anidnica, permanecendo o 201

201

Pb nc efluente. A  ati

vidade do Pb foi deixada decair durante 32 horas para gque

houvesse o crescimento da atividade de 201?1. e esta solugao

201

percolada por coluna de resina anidnica na qual o T1+3 foi

201

adsorvido. A atividade de Tl foi eluida com sulfato de hi

drazina quente.

(10)

Campbell.J.A. e colaboradores . em 1977, nos Esta

203

dos Unidos, usaram como alvo de irradiaciao pd de T1,05 en

riquecido. Esses autores desenvolveram, para a separagao qui

201 201,

mica de

Tl e 2°1Pb, um sistema gerador, onde o 1 foi

eluido em intervalos de tempo adequados. Primeiramente, o ta

201

lio irradiado foi separado do Pb por extracao por solvente

usando éter isopropilico, permanecendo o 201

201 203

Pb rna fase aquosa.

Esta solucdo contendo Pb e Pb foi levada a secura e re

tomada em soluciao de HCl 0,005 N contendo 0,1% de gas cloro.O

sistema gerador consistiu de uma coluna de resina catidnica

0 201

para retencao do Pb. Tl foi eluido do gerador em diferen

tes intervalos de tempo em aliquotas de HC1l 0,005 N com O0,1%

201

de cloro. O rendimento de eluicado do Tl obtido pelos auto

res foi de 95%.
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(28)

Lagunas-Solar M.C. e colaboradores , em 1978, nos

Estados Unidos utilizaram talio metalico natural e mediram as

20

funcoes de excitacao para as reacoes 3Tl(p.3n)2°1pb e

20 201

5'rl(p.Sn) Pb no intervalo de energia de 15 a 60 MeV, bem

201

como os rendimentos de producao de Pb ('1'1/2 = 9,4h) e dos

radiocontaminantes 29°Pb (..,Sh), 292%py (3,62n),2%3Pb (52,1h)

e 204p, (1,12h) . Esses autores obtiveram um rendimento teodri
co de 2017] ge 25,9 MBq/uA h para uma energia de protons de
28,6 MeV.

48)

Qaim S.M. e colaboradores( , em 1979, na Alemanha ,

mediram as funcoes de excitacao para formagao de 2°4me.203Pb

ZOZme 201Pb 200 202T 201

Pb, le Tl nas interagdes de talio
natural com protons de energia variando de 8 a 45 MeV.Os auto
res encontraram como sendo de 28 MeV a energia Stima do proton

incidente para producao de 201 203

Tl e Pb de alta pureza radio
nuclidica, e obtiveram rendimentos de 18,5 MBg/uA h e

129,5 MBq/uA h, respectivamente.

0 processamento quimico desenvolvido para separar ta
lio de 201Pb, consistiu na dissolucdo do alvo irradiado em
HNO, 6M e adic3ao de carregador de Pe+3 para a coprecipitagao
do 2%1pp com Fe (OH) 5, sendo o método repetido trés vezes. O
precipitado foi entdo dissolvido em HCl 6M e esta solucdo pas

sada numa coluna anionica na gqual o re*3

foi adsorvido.A solu
c30 efluente, apds 32 horas foi aquecida com cloreto de hidra
zina, a concentracdo de HCl ajustada para 3M e percolada por
coluna de resina anionica. O talio apareceu nas primeiras fra
cdes, seguido pelo chumbo. O rendimento experimental obtido pe

los autores foi de 2,96 a 3,33 MBq/uA hde 20171 e 33,3MBq/An
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203

de Pb para a espessura de alvo correspondente & degradacao

de energia de protons de 24 a 0 MeV.

O trabalho de Bonardi M. ‘%), publicado em 1980, reali

zado na Italia, descreveu a preparacgiao de 201y para fins médi
cos, utilizando como alvo tilio metalico enriquecido 81% no
isotopo 203?1, irradiado com protons de 28 MeV. O autor, em

seu método de separacao quimica, dissolveu o alvo em HNO; , le
vou & secura e recolheu o residuo em uma solucao aquosa guente
saturada em soz. Os ions de Pb' foram complexados com EDTA e o
talio foi precipitado com excesso de KI 8%. O filtrado conten
do Pb foi acidificado com HNO, e depois de 32 horas a solucao
foi percolada em coluna de resina anidnica para retencao do
2°1T1. o] 2°1Tl foi entao eluido com uma solucao de hidrazina

quente e acido nitrico 60%. Esta solucdo foi evaporada até se

cura e retomada em solucao de NaCl 0,9%.

Lagunas-Solar M.é. e colaboradores(za), em 1980, nos
Estados Unidos, apresentaram as func¢oes de excitacao para os

chumbos radioativos obtidos irradiando tdlioc metalico enrique

205

cido 99,46% no isdtopo Tl com protons de 34 a 60 MeV.

201

O rendimento de Tl obtido por esses autores foi de

77,7 MBqQ/uA h para um alvo de 8 MeV de espessura,isto é,com de

gradacdo da energia do feixe de protons de 46 a 38 MeV.

Os autores sugeriram o uso deste método de producao

de 20111, por ser o alvo enriquecido em 20511 mais barato do

203?1,

que aquele enriquecido em desde que se dispusesse de um
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acelerador de protons de 48 MeV.

Bajo S. e Wyttenbach Af(z), em 1980, na Suica, desen
volveram um método de separaciao quimica de tidlio e chumbo ba
seado na extracao por solvente com O dietilditiocarbamato
(DDC) . O alvo de tdlio irradiado foi dissolvido em HNO, sendo

3 a Tl*l .

entdo adicionado dcido ascérbico para reduzir o n*
O Pb foi extraido com dietilditiocarbamato de zinco em cloro
formio, sendo a fase aquosa descartada. A fase orginica foi
adicionado HCl 4M, extraindo-se com este o Pb, sendo a fase or
ganica descartada. A solugao aquosa de Pb foi levada i secura,
tomada em HCl 0,1M e entio deixada decair para gue ocorresse o

201 201

crescimento da atividade de Tl1. O Tl foi extraido com

dcido dietilditiocarbamico (HDDC) em clorofdormio.

Schubiger P.A. e colaboradores(SS), em 1981, na Sui

¢a, desenvolveram um sistema automitico para a separagao

de
tilio de 2°1Pb por meio de extracio por solvente com HDDC, ba

seado no processo de separacao descrito por Bajo S. e Wyttenbach
(2)
A

Braghirolli A.H.S.(S), em 1981, no Brasil,desenvolveu
como trabalho de Mestrado, a preparacio de 201y, pela irradia
¢do de tdlio metdlico natural, primeiramente na forma de fo
lhas e depois eletrodepositado em um suporte de cobre niquela
do, com protons de 24 MeV no ciclotron CV-28 do IEN-CNEN/RJ.Ob
teve um rendimento de 6,29 MBq/uA h de 201?1, 32 horas apos

o término da irradiacao.



A autora utilizou como m#todo de separacio quimica o

(48)

processo descrito por Qaim S.M. e colaboradores » COm algu

mas modificacoes.

(29)

Lagunas-Solar H.C. e colaboradores ., om 1982, nos

Estados Unidos, descreveram para a producgio de 201

201 201

TL um siste

ma gerador Pb —- Tl. O gerador constituido de uma ¢o

luna de resina catidnica, permitiu o manuseio de até 148 GBq

de zOIPb, com um rendimento de cerca de 14,8 GBg de 201y,

O m#todo usado para a separacio de 201

Pb do alvo Jde
tilio metdlico consistiu na dissolucio deste em H,SC,., adicio
de carregador de acetato de chumbo e precipitaciao do sulfato

de chumbo. O precipitado foi dissolvido em acetato de amonio

e percolado por coluna de resina cationica. O foi

eluido com HCl diluido e gas cloro.

Birattari C. e colabo:adorcs(‘), em 1982, na Itdlia,
mediram as funcGes de excitacao de alvo fino para producdo de

2014, pelo uso de talio natural e de talio enrigquecido 81% no

isotopo 203

Tl, irradiados com protons de S a 42 MeV de energia
0 rendimento de 2%lT1 foi de 17,65 MBq/uA h e de 51,47 MBq/uAh
para o alvo de tdlio natural e enriquecido, respectivamente ;
emapregando alvos de 8 MeV de espessura e protons de 27 MeV de
energia, sendo efetuada a primeira separacido quimica rrllzol?b)
logo no final da irradiacio e a segunda separacio (201pp, 2017

32 horas depois.

Os autores adotaram para a primeira fase da separacio
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(5)

quimica o processo descrito por Bonardi M. e para a segunda

fase o método de Lebowitz E. e colaboradores(31). A contamina

cao pelo 2°°T1 e 202p) foi cerca de 0,28% usando tanto o talio

natural quanto o enriquecido.

Malinin A.B. e colaboradores(38)

201

, em 1984, na Rassia,

desenvolveram para a produgao de Tl um procedimento basea

do na irradiacao de tdlio metalico, enriquecido 96% no isoto

po 2°3T1, eletrodepositado em um suporte de cobre; com protons

de aproximadamente 30 MeV, em correntes de 14 a 18uA, por tem-

po de irradiaciao de 12 a 18 horas.

201

Para a separacao de Pb do alvo de talio, os auto

201

res basearam-se na separacao de Pb pela coprecipitacao com

sulfato de estrdoncio e extragao do 201pg com acetato de buti

la. Lavaram a fase organica com solucdo de HCl 6M, re-extrai

ram 2°1T1 com solucdao de acido sulfuroso, que foi posteriormen

te evaporada, sendo o residuo dissolvido em solugdo fisioldgi

ca (NaCl 0,9%).

A atividade total gde 2°1Pb nos alvos variou de 70,3 a
114,7 GBq no final da irradiagao, o rendimento médio de 201py
foi de 592 MBq/uA h. 0 rendimento quimico médio de 201y foi

de 92%.

O produto final apresentou uma concentracao radioati

va de 201

200

Tl de 74 a 222 MBq/ml; impurezas radioativas:
T1 s 0,5%, 2°2T1 s 0,13 e 2°3Pb $ 0,028 e elementos ina
tivos (emug/ml): Tl< 2, Sr<1, Fe<0,285 e Cuc<0,S.
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(9)

De Brito J.L.Q. e colaboradores » em 1985, no Bra

sil, desenvolveram um método simplificado para a separagao de

201'rl, permitindo o envio do gerador, durante o crescimento do

ZOITI, a locais distantes e uma eluigao facil no local de des

tino.

201

(o} Tl foi produzido no ciclotron CV-28 do IEN-CNEN/

RJ pela irradiagao de talio natural, eletrodepositado em cha
pas de ouro, originando um alvo de 0,lmm de espessura,suficien
te para degradar o feixe de protons de 24 a 18 MeV.

201

Para separar talio e Pb os autores dissolveram o

alvo irradiado em H,SO, 8N e adicionaram Pb(NO,), para preci

201Pbso4. O precipitado foi dissolvido em acetato

pitacao de
de amonio 1IN e ajustado o PH da solugao em 4,5 pela adicao de
HC1 diluido. A soluciao foi percolada por coluna de resina ca
tionica de dcido carboxilico (Chelex TM 100) previamente con
dicionada com tampdo acetato de pH 4,5. Segundo os autores, a

201 201

separacao de Tl Qe Pb foi baseada nas propriedades de

quelacdo desta resina, que em pH 4,5 reteve chumbo enquanto
que o talio foi eluido com solucao de NaCl 0,067% ajustada em
pH 4,5 com HCl. O rendimento total do processo foi de

5,25 MBq/uA h.

(26), em 1987, na hﬁssia

201

Kozlova M.D. e colaboradores

melhoraram a técnica de separacio de talio e
(38)

Pb apresentada
no trabalho anterior do grupo , substituindo a fase de pre
cipitacao de chumbo pela extracdo de macroquantidades de talio

com acetato de butila de solugOes de icido sulfirico. Cerca
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201 2°1Pb.

de 3,1 GBq de Tl foi obtido de 37 GBq de

(30)

Lagunas-Solar M.C. e co;aboradores , em 1981, nos

Estados Unidos, apresentaram um método novo para produgao de

201Tl, livre de carregador, por meio da reacao Pb (p,xn) 201g;

—_— 2°1Pb —t 201Tl. Estes autores mediram os rendimentos

201

de produgao de Pb e zoon no intervalo de energia de prd

tons de 65 a 43 MeV. Estas medidas forneceram a base para a

avaliacido das reacoes 2ost (p,6n), 2°7Pb (p,7n) e 208y, (p,8n
como fontes potenciais para uma produgao de 201'1‘1 em larga es

cala.

Os resultados apresentados sugeriram uma regido de

energia entre 44 e 54 MeV, na qual a produgao de 201

Pb poderia
ser mdxima, com pouca ou nenhuma interferéncia de outras rea

¢0es que levariam a contaminantes radionuclideos indesejaveis.

Os rendimentos de chumbo e talio foram calculados

5,25 h e 34,8 h apds o final da irradiagao, respectivamente.Es

ses tempos correspondem ao crescimento maximo de 201py, o 201qy
Segundo estes autores, o rendimento de 201'1‘1 para alvos de
chumbo enriquecido 95% nos'isétopos 2°6Pb, 207Pb ou 2°8Pb se
ria de aproximadamente 74 MBq/uA h.

(54)

Sawa 2.P. e colaboradores , em 1984, nos Estados

Unidos, propuseram que poderia haver um aumento de 39% a 65%

201

no rendimento final do processamento de Tl, produzido por

meio da reacao natp (p,xn) 20lg;, 20lp, 201?1. pela

201

inclusdo de uma separagio prévia de Bi do alvo de chumbo ir
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radiado. O tempo otimo, calculado por esses autores, para ser

efetuada a separacao quimica inicial foi de 5,2 h apés a irra

diacao do alvo.

II.2 Método Direto

Comar D. e Crouzel C.(ll), em 1975, na Franca, estuda

ram a preparagao de 201

Tl pelo método direto, irradiando o6xido
de mercurio natural e mercirio metdlico natural com déuterons

e protons de diferentes energias.

0s rendimentos dos radioisGtopos de tdlio obtidos pe

las diversas reacdes estudades pelos autores, sdo apresentados

na Tabela II.

Tabela II - Rendimento de talio obtido no final da irradiacao,

(Rendimentogoa), de natHgo e natﬂq com protons e
déuterons.
Alvo | Particula e RendimentoEOB (MBqA A h)
Energia (Mev) |198Mpy| 198y | 199 | 2004y {201q; |202q,
Hgo d (15) 15,17 8,62 3,11 0,78
HgoO P (14) 9,25 2,22 1,66 -
HgO P (50) 96,20 | 27,01 4,55 0,28
Hg P (14) 22,20 13,69 | 25,90 6,66 5,92 0,16
Hg P (16) 51,80 17,39 169,19 12,95 9,99 0,28
Hg P (20) 88,06 32,19 | 81,40 12,95 |10,73 0,22

0 alvo de HgO irradiado foi dissolvido em HNO; concen
trado e o talio foi extraido de solugiao cloridrica 3M com éfer

dietilico. A fase orgAnica foi evaporada, o residuo dissolvido

- IPEN
COMISSAO NACICNEL CE ENERGIA NUCLE AR/ SP



em solucao de NaCl 0,9%, neutralizada até pH 5 com NaOH 0,1M e

entao esterelizada.

No caso de Hg metidlico, este foi lavado com solucao
de HC1l 3M, sequida da adigao de agua oxigenada sendo o talio
extraido com éter seguindc o tratamento descrito anteriormente

Dmitriev P.P. e colaboradores‘14)

200 201

, em 1977, na Russia

202

mediram os rendimentos de T1, Tl e Tl em fungao da

energia de protons e déuterons no final da irradiacao de alvos
espessos de mercirio metalico natural. A Tabela III apresenta

os resultados obtidos pelos autores.

200 201 202

Tabela III - Rendimento de Tl, Tl e Tl por meio das

EOB
reagoes de mercirio metialico natural com protons

e deuterons.

Tipo e Energia da Rendimentop ., (MBgq/uA h)
200 201 20
Particula (MeV) Tl Tl ’r1 !
Hg + P !
22,4 37,74 31,82 0,81
20,3 28,31 25,35 0,61
17,1 16,65 15,17 0,40
14'3 7'22 5'92 0'27
10,4 0,56 0,74 0,06
Hg <+ 4
22,5 39,41 22,02 2,26
21,1 29,23 17,02 1,89
20,2 26,83 14,80 1,72
18,8 19,61 9,07 1,62
17,4 14,06 6,11- 1,35
14,3 5,00 2,04 0,72
10,1 0,37 0,19 0,06




Makagonova L.N. e colaboradores(37)

201,202

. em 1977, na RuS
sia, propuseram,para a separacao de Tl de alvo de mer
curio, o processo de extracdo com Chlorex (eter8 ,8' - diclo
roetilico). Os isotopos de tdlio foram obtidos, sem carregador,
pela irradiacao de mercirio com déuterons, segundo as reacoes

201 2°1T1 202 202

nucleares: Hg (d,2n) H Hg (4,2n) Tl.

0 rendimento médio de 201202

Tl obtido foi de 73%, ten
do sido obtida uma atividade de impurezas de outros isdotopos ra
diocativos menor que 0,01%.

(42)  om 1981, na Rids

Novgorodov A.F. e colaboradores
sia, determinaram os rendimentos dos isotopos radiocativos de
talio usando um alvo macico de mercirio metalico natural ir

radiado com protons de 660 MeV em sincrociclotron.

0 alvo macico consistiu de oito recipientes de aco,
cheios de mercirio, com diimetro interno de 20mm e com 50mm de

comprimento. O tempo de irradiacao dos alvos foi de 600 segun

dos.

O tratamento quimico comegou cinco horas apdés o final
da irradiacio e o processo de separacdo de talio e merciirio a

dotado pelos autores foi o de extragiao com solugdes diluidas

de acido acético.

Os rendimentos de producido de 2007, , 20dp; o 2027 fo
ram 849, 127 e 17 MBq/uA h, respectivamente. A tabela IV mos

tza os fesultados obtidos.
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Tabela IV - RendimentogoB dos radionuclideos de talio ao longo

do comprimento do alvo macigo de mercurio R
MBQ/uA h.
Radionuclideo| N do recipiente no alvo macico de mercurio
1 2 3 4 5 6 7 8 Total
200
Tl 306 | 258 128 {79,8}15S3,2!10,8 |4,5 [3,9 849
201
Tl 40,4 38 21,3(13,8 9,7 2,2210,9210,79| 127
202
Tl 6,115,1 (0,260,171} 0,11 0,22/ 0,09]0,08 17

(18)

Goetz L. e colaboradores , em 1981, na Italia, deg

creveram a producao,em ciclotron, de radioisétopos de talio ,
livres de carregador; a preparacao de diferentes compostos mar
cados com tdlio; o controle de qualidade das solug¢des finais

para propositos bioquimicos e estudos metabdlicos de tdlio em

ratos.

Esses autores apresentaram as principais reacodes nu
cleares dos tipos (p,xn) e (p,pxn) e mediram as fungdes de ex
citacao para talio 199, 200 e 202, no intervalo de energia de
protons de 10 a 35 MeV, irradiando alvos de mercirio metdalico

natural fino de 130ug/cn2 de espessura.

Os rendimentos de producao, no final da irradiagao ,
descritos pelos autores foi cerca de 370 MBq/uA h,92,5 MBq/uAh
e 6,48 MBg/uA h para ZOOTI, 201?1 e 202'1‘1, respectivamente ’
apds a irradiacao de um alvo de merciirio de 3 g/cm? de espessu
ra, com total absorcao da energia do feixe de prdtons inciden

tes de 36 MeV e correntes nao maiores que 2uA.
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Os autores efetuaram a separagao quimica de talio do

alvo de mercirio, um dia apoés a irradiacao do alvo, com Dbase

nos experimentos de Comar D. e Crouzel C.(ll), e encontraram

um rendimento de separacao da ordem de 70% a 80% do talio pro

duzido.

(4)

Birattari C. e colaboradores , em 1982, na Italia ,

mediram as funcoes de excitagdo, com alvos de mercirio metali

co natural e enriquecido 98,6% no isotopo 2°2Hg, para as rea

nat 202

¢oes nucleares Hg (p,xn) e Hg (p,xn), com protons no in

tervalo de energia de 10 a 36 MeV.

Seqgundo os autores, usando alvo de composicao isotdpi

ca natural o nivel de contaminacio de 201'1‘1 foi muito alto, ao

redor de 15%. NO caso do alvo de mercurio 98,6% enriquecido o

201

rendimento calculado de Tl, no final da .irradiaciao, foi de

89,61 MBg/uA h para um alvo de 6 MeV de espessura irradiado

com feixe de protons de 19 MeV que foram degradados até 13 MeV.

Esta é uma situagdo Sotima do ponto de vista de contaminacao,a
qual é reduzida para 3,4% cerca de 60 horas apds o final da

irradiacao,com um rendimento residual de 201'1'1 de 51,10MBq/uAh.

201

A tabela V apresenta os rendimentos de Tl obtidos

com alvos de zozﬂq enriquecido 98,6%, de diferentes espessuras

irradiados com protons incidentes de 19 MeV de energia e ;vg

liados em tempos de espera apds o final da irradiacao, quando

a contaminacao de outros radioisdtopos de tilio (199 2ooTl.

e 202'1'1) é minima.

T1,



Tabela V - Rendimento de

201

T1, para alvos de zozaq {98,6% en

riquecido) de diferentes espessuras, irradiados com

protons de 19 MeV, em tempos de espera apds o final

(4)

da irradiacao .

Espes i t -
pessura do Tempo de Rendimento % Contaminaciol
alvo (MeV) Espera (h) (MBq.s A h)
9 SO 63,27 4,5
6 60 51,06 3,4
3 90 25,57 2,3

Para a separaciao quimica de talio e mercirio, os auto

res seguiram o procedimento descrito no trabalho anterior do

grupo {180

Weinreich R. e colaboradores
iniciaram um estudo da preparacao de

Hg natural com prétons de 24 MeV no ciclotron

(61)
201

, em 1982, no Brasil,

T1 pela irradiacao de

Cv-28 do IEN-

CNEN/RJ. O trabalho apresentou os resultados obtidos na extra

cao de '1'1+1 ’

benzeno.

e Bq+2 de solucoes de HNO, e HCl com TBP/

Dmitriev P.P.(13), em 1988, na Russia, determinou as

curvas de rendimento para

¢d3o de alvos espessos de merciirio enriquecido 95% no

202

mento de 201

202

Tl e 0,8% de

201

Hg, com protons de 8 a 24 MeV de energia. Obteve um

Tl e 202?1, obtidas pela irradia

isotopo

rendi

Tl de 46 MBq/u A h, com uma contaminacao de 0,9% de

Tl, apds a irradiacdo de um alvo fino de

mercirio (de 4MeV de espessura) com degradacao da energia do

feixe de prétons incidentes de 19 a 15 MeV.
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O autor fez uma estimativa da atividade de 201 que

poderia ser obtida com 10 horas de irradiagao desse alvo fino

202

de mercurio Hg enriquecido, quando da irradiagado com protons

de 19 MeV em correntes de 105uA. Concluiu que a atividade de

201?1 seria, aproximadamente, 45 GBq (cerca de 1,2 Ci) em uma

anica irradiacao.

II.3 Objetivos do Trabalho

201

O método comumente usado para a producao de TL a

203

partir de Tl necessita de protons incidentes com energia de

cerca de 28 MeV. Pelo fato do ciclotron CV-28 do IPEN-CNEN/SP
ter protons maximos de 24 MeV, os objetivos deste trabalho con
sistem em estudar as condi¢oes de irradiacdo de mercirio natu

201

ral para preparacao de Tl, com protons de 19 MeV e aplicar

a técnica de cromatografia de extragao na separacao destes
dois elementos. A finalidade € a de verificar a possibilidade

201

de producao de Tl para visualizacdo do miocidrdio, utilizan

do mercurio como alvo de irradiacao em ciclotron.
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CAPITUIO IIIX

III. FUNDAMENTOS TEORICOS

ITI.1 Cromatoqrafia de Extracao

A técnica de cromatografia de extragao, também chama
da de cromatografia de particao em fase reversa, vem receben
do uma atencido especial dos pesquisadores em separacdées qui
micas de interesse analitico, pelo fato de combinar a maior
vantagem das extragoes por solvente (sua alta seletividade)
com as vantagens oferecidas pelas técnicas de coluna (seu uso

ficil e simplicidade técnica).

‘£ uma técnica de separacao seletiva, simples e de fa
cil execucdo. Baseia-se na fixacdo de um composto organico 1i
quido, fase estaciondria, num suporte s6lido. A funcao desse
composto (agente extrator) @ a de separar elementos de uma so
lucdo de natureza e concentracdc convenientes gquando percola
da pelo suporte s6lido. Esta soluc3o, fase movel, pode ser um

dcido inorganico, um alcali, um sal ou mistura de reagentes.

O conjunto suporte - fase estaciondria - fase mdvel ,

constitui o sistema de extragdo cromatogriafica.

III.1.1 Suporte

O material que constitui o leito da coluna, referido

como suporte, deve ser constituido por partichlas de dimen



-26~
sdes convenientes para fins cromatograficos e deve atender a

algumas exigéncias especiais, que sao:

a- boa habilidade umedecedora pela fase estacionaria ou agen
te extrator e boa retencao deste de tal maneira que este

agente nao seja carregado pelas solucdes percoladas atra

vés da coluna;

b- consistir de particulas tao idénticas quanto possivel (pe

quenas e uniformes):;
c- deve ser quimicamente estavel e insoluvel nas duas fases;

d- deve apresentar uma inércia quimica em relacio aos compo

nestes percolados;

e- deve ter uma superficie suficientemente extensa para reter

a fase estacionaria como um filme fino, plano e uniforme.

A escolha de um suporte estd frequentemente subordina
da i sua disponibilidade e também a natureza e concentracao da

fase estacionaria.

Os suportes usados em cromatografia de extragao, divi

dem-se em dois grupos(zz)

. O primeiro consiste de um suporte
cujas superficies sio cobertas por grupos hidroxilas, com alta
energia de superficie (cerca de 80 dinas/cm para silica, por
exemplo) .Estes suportes sido facilmente umedecidos por liquidos
fortemente polares, por exemplo, agua. Neste grupo estao in
cluidos: vidros, celulose, silica gel, alumina e varios tipos
de terras diatomiceas também conhecidas como terra silicea. Es

tes produtos sao usados como suporte em cromatografia de extra

¢80 quando a fase estaciondria @ uma solugdo aquosa.
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0 segqundo grupo de suportes inclui os polimeros organi
cos com baixa energia de superficie, a saber: polietileno (33
dinas/cm), politrifluorocloroetileno (31 dinas/cm), politetra
fluoroetileno,teflon-6 e outros. Estes produtos sdo hidréfobos
mas bem umedecidos por varios solventes orginicos. Sio os uni

cos suportes realmente inertes.

Neste trabalho, usou-se como suporte para a té&cnica de
cromatografia de extracao o politrifluorocloroetileno (PFCE) ,
polimero cristalino termoplastico, de formula molecular:
(-[CPZCFCIIn-). temperatura de fusao 208 - 210°C e peso espe
cifico 2,0 - 2,15 g/cm?, dependendo do grau de cristalinidade.
£ um pS branco, quebradigo, fino, constituido de esferas peque
nas com tamanho regular e diametro variando entre 200 - 600um;
as particulas do polimero sdo agregados de centenas ou milha
res de tais esferas. Também conhecido como Hostaflon-C, na Ale
manha; Voltalef 300 LD na Pranca; Daiflon M-300 no Japiao; Fluo

ron, Fluoroflex, Kel-F nos Estados Unidos.

III.1.2 Fase Estaciondria

(17)

De acordo com Ghersini, G. , existem quatro tipos

fundamentais de agentes extratores usados como fase estaciond

ria, que sao:

a=- extratores basicos;
b= extratores &cidos;
Cc~ extratores neutrons;

d- extratores formados por mistura de reagentes.
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A escolha da fase estacioniria depende de suas carac
teristicas e da natureza dos elementos ou compostos quimicos

que devem ser separados.

A fase estacioniria (agente extrator) geralmente & in
corporada ao suporte, fazendo-se uma diluicio em um solvente
volatil, por exemplo, ciclohexano, e embebendo-se 0 suporte
com a mistura, deixando-se evaporar o solvente. Em seguida o
suporte impregnado com o agente extrator & montado na forma

de uma coluna cromatogrifica com as dimensces desejadas.

O agente extrator usado neste trabalho, como fase esS

taciondria, foi o composto neutro organo-fosforoso fosfato de

tri-n-butila (TBP).

A formula estrutural do TBP é&:

nzc-cuz-cnz—cnz

-0 o
AN i <
I!ac-Clz-Cﬂz-Cﬂz-O/ O-Clz-Cllz-Cﬂz-Cu3
O TBP @ um liquido relativamente viscoso, incolor,com

alto ponto de ebulicio (P.E. = 15¢°C); disponivel no mercado.

A extracio @ frequentemente descrita pelas equacoes:

wZ% o+ A" s YTBR, . = MA, (TBP), , org.
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MA, aq. *  YTBR, . = MA, (TBP), o o

+ g - > . - .
sendo M'Z o metal a ser extraido e A~ o ligante anidnico, pre

sentes na fase aquosa.

A segunda equagiao descreve, talvez, melhor a solvata

¢30 da espécie neutra origindria na fase aquosa.

I11.1.3 Fase Movel

A escolhado influente ,depende do problema a ser resol

vido.

O agente influente escolhido neste trabalho,para a se
paracao de tilio do mercirio, foi o dcido cloridrico. A  concen
tracao ideal dependeu dos resultados obtidos nos ensaios pre

liminares de separaciao.

I1I.2 Aceleradores Circulares: Ciclotrons

Existem dois ciclotrons iguais instalados, respectiva
mente, no Instituto de Energia Nuclear (IEN) na Ilha do Fun
dio, no Rio de Janeiro (1975) e no Instituto de Pesquisas E

nergéticas e Nucleares (IPEN) na Cidade Universitidria, em Sao

Paulo (1980).

Embora instalado em 1375, dificuldades institucio
nais limitaram seriamente a operacdo do ciclotron do IEN ate

que passou i responsabilidade da Comissao Nacional de Energia
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(51)

Nuclear (CNEN) no fim da decada de 70 . 0 ciclotron do

IPEN-CNEN/SP, tornou-se operacional em dezembro de 1983, gquan
do foi realizada a primeira irgadiacio de uma amostra de co
bre, em feixe externo (corrente de 1,5 uA), com particulas al

fa de 28 Mev (33,

0s ciclotrons de ambos os Institutos sao ciclotrons
compactos de energia variavel, isGcronos, modelo CV-28, fabri
cados pela "Cyclotron Corporation" - U.S.A.. Seu campo magné
tico médio & de 17,4KG, tem o didmetro polar de 96,50cm. o
acelerador pesa 22,8 toneladas; na camara de aceleracgao a

pressio & de 4 x 10 °

(33)

torr e o feixe & extraido eletrostatica
mente . Os feixes prcduzidos pelo ciclotron sao de alta

qualidade como mostrado na Tabela VI.

Tabela VI - Limites de energia e de corrente do ciclotron CV-

28(33).

Intervalo de Corrente Externa Corrente

T ®

Particula Energia (MeV) (ud) Interna
( ud)

E min. E max.

Protons (p) 2 a 24 40 60 200
Déuterons (d) 4 a 14 50 100 300
Hélio-3 (°He)| 6 a 136 5 50 135
Hélio-4 (‘He)| 8 a 28 6 40 , 90

* com sistema de alvo interno de alta poténcia.

COMISSAG NALICN:« Lt ENERGIE NUCLEAR/SP - IPEN
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O arranjo tipico de um ciclotron(33)

pode ser visto
na Figura l. A Fonte de ions esta proxima ao centro da fenda
entre os dois "Dés" que nada mais sao que dois eletrodos ocos
semicirculares com o formato de "D". Um grande ima produz o
campo magnético uniforme perpendicular ao plano dos "Dés" por
toda a sua area. Os "Dés" sao conectados entre si por um osci
lador senoidal de radiofrequéncia (Sistema-RF). Quando o cam
po elétrico de um "D" & positivo o do outro & negativo. Os
"Dés" sao colocados dentro de uma camara em vacuo. Um ion po
sitivo liberado da fonte de ions é acelerado em direcgao do
"D" que esta carregado negativamente. Dentro do "D" o campo
elétrico nao age sobre a particula carreéada, gque continuara
entretanto a se mover uniformemente em trajetdéria circular sob
acao do campo magnético. Enquanto o ion estia dentro do "D", o
oscilador reverte as polaridades, com isto ao atravessar a
fenda entre os "Dés" & acelerado novamente. O ciclo completo
é repetido muitas vézes, até que o feixe de ions alcance a

saida e va atingir o alvo.

Sistema RF efietor Eletrostatico
"D" do esquerd “0" de direita
Canal Magn@tico O 1 Sistema
£3 de Vdcuo
o Al
oy ..‘.’,':
\ /
\
\
' \
Saida do Feixe onfa de Provo

’

Fonte de lons

Figura 1 - Vista plana do ciclotron CV-28.
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A planta do prédio do ciclotron CV-28, do IPEN-CNEN/
SP, esta esbocada na Figura 2, e contém salas de laboratorigq,
de pessoal e de equipamento periferial, e a sala de contre
le. Além disso, contém também éreas blindadas incluindo a sa

la do ciclotron e trés areas experimentais(33).

O ciclotron CV-28 tem capacidade total para a insta
lagao de sete linhas de feixe externo, mais uma para alvo in
terno. Atualmente, duas estacodes (T, e Ty) sao operacionais,
utilizando as linhas de feixe externo n@ 7 e 4,respectivamen

te.

Este ciclotron, destina-se 3 producao de radioisdto
pos com aplicacoes bio-médicas; ds pesquisas de fisica nu
clear, fisica do estado s6lido e estudos dos danos por irra
diacao em materiais empregados em reatores e 3 analise por

ativagao.
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Sala Quente

/ Sala do Ciclotron

/ // l alas de Laboratorio
4 I ‘

rﬁ | / Salas de Pessoal

\Solo de Maquinas ¢
Sistema de Refrigerogio

—~ Sala de Controie

~. Saia de Fornecimento
de Energia do Ciciotron

Salos de Salo de Sala de
Laboratorio Mecdnica Eletrdnica

Pigura 2 - Planta simplificada do prédio do ciclotron CV-28,



CAPITULO IV

Iv. PARTE EXPERIMENTAL

IvV.1l Reagentes, Materiais e Equipamentos

IV.1.1 Reagentes

Todos os reagentes usados foram de grau analitico, de

procedéncia Merck.

IV.1.2 Materiais

Usou-se o poO amarelo de O0xido de mercurio natural e ©O
mercurio metalico natural, ambos de 99,9% de pureza, de pro

cedencia Merck.

Para os estudos preliminares de separaciao de talio “do

mercirio, utilizou-se o 203

Hg obtido no reator 1EA-R1l do IPEN
CNEN/SP por irradiacdo do HgO e o radiofarmaco 201110 da
"Atomic Energy of Canada”™ e cedido pelo Centro de Medicina Nu
clear da Universidade de Sao Paulo, daqui por diante chamado

de 201'1‘1C1 de referencia.

Para as irradiacOes de mercirio no ciclotron, utili
zou-se o 6xido de mercirio natural na forma de pastilhas, con
feccionadas na Divisdo de Materiais Metdlicos do IPEN-CNEN/SP

e o0 mercirio natural liquido na forma de gotas.

O material usado como suporte na técnica de cromatogra
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fic de extracao, foi o po de politrifluorocloroetileno (Volta

lef 300 LD}, cedido pelo KFA-J8lich, Republica Federal da Ale

manha.

IV.1.3 Equipamentos

Para as irradiagoes das amostras de mercurio, usou-se
o ciclotron modelo CV-28 da "Cyclotron Corporation” - U.S.A.

instalado no IPEN-CNEN/SP.

Para as medidas de radioatividade utilizaram-se: espec
trometro de raios gama provido de detector de Ge-Li, modelo
Ortec, acoplado a um analisador de 4096 canais, modelo 7450,
Crtec, e contador gama, automatico, tipo pog¢o, constituido de

detector ‘le Nal(Tl) modelo ANSR marca Abbo%t.
Para a determinacac da concentracao de hidrazina no
produto final, efetuaram-se medidas de absorvancia, utilizan-

do o espectrofotometro UV-VIS, modelo DMS 80, Intralap.

IV.2 1Irradiacgao de Mercirio Natural no Ciclotron CV-~28 do

IPEN-CNEN/SP

Iv.2.1 Irradiagio utilizando porta-alvo com simples refrigery
gao.

De inicio, utilizaram-se, como alvo,pastilhac de oxido
de mercdirio natural com massa de 400 e 640 mg, com 10mm de
diimetro, colocadas no orificio central de um suporte de co

bre niquelado (10,2 mm de diametro e 2,1 mm de altura),o qual
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foi encaixado no porta-alvo de ago. O alvo era refrigerado pe
la agua circulante na parte de tras do suporte e irradiado

perpendicularmente a direcao do feixe.

A Figura 3 mostra o dispositivo experimental, utiliza
do nas irradiagbes em que foram usadas baixas correntes de
feixe externo de protons incidentes (1,2 a 1,7uAd) , em tempos
nao superiores a 2 horas. Este dispositivo de irradiacdo foi

cedido pela equipe da Divisao de Danos da Radiagio do  IPEN-

CNEN/SP.
Nestes primeiros experimentos de irradiacao, degra
dou~se a energia do feixe de particulas incidentes no alvo

utilizando-se laminas de tantalo e de niquel.

Iv.2.1.1 Irradiac3o de Sxido de mercurio com prétons incj

dentes de aproximadamente 24 MeV de energia.

Realizaram-se experimentos em que se utilizou co
mo tampa de protecao do alvo o seguinte material: uma lamina
de tantalo de 10um de espessura que degrada a energia do fei

xe de particulas incidentes de 24 a 23,8 MeV.

O esquema a seguir mostra esta degradacdo de ener

gia:

EE_. 24 Mev < = 10 um gg_' 23,8 MeV

-~ Ta ALVO

Rpg = 0,0166 g/cm’
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Soida do dgua
de raefrigeragdo @
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de refrigerocdo

Pigura 3 - Porta-alvo de ago com passagem de igua atrds do alvo



Sendo: RTa = CT . P

a Ta

Onde: Ep = energia do proton: € pa = espessura da lamina de
tantalo; Ry, = alcance de proton em tantalo;

Sra = densidade do tiantalo.

Pastilhas de o0xido de mercurio natural de 640 mg
foram irradiadas nestes experimentos, degradando a energia do
feixe de 23,8 a 13,6 MeV. (AEp = 10,2 MeV).

No esquema a seguir esta representada a degrada

¢3o de energia no alvo.

Bp = 23,8 MeV quO = 640 mg BE,z 13,6 MeV

eHgo = 732 um

2
RHgO = 0,8154 g/cm

8EP = 10,2 MeV (espessura do alvo).

Sendo utilizadas as formulas: m =V , p ; A= 71 , rz :
€ = V/A
Onde: m (massa); V (volume); o (densidade); A (area): r

(raio); € (espessura).

1v.2.1.2 Irradiagdo de Sxido de mercilirio com prétons incj

dentes de aproximadamente 20 MeV de energia

Para estes experimentos, usaram-se, como tampa de

protecao do alvo: uma lamina de tantalo de 10 um de espessura
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e uma lamina de nigquel de 250 um de espessura degradando a ener

gia do feixe de protons incidentes de 24 a 20,3 MeV.

O esquema da degradagao de energia do feixe de par

ticulas incidentes nestes materiais & representado a seguir:

E, = 24 MeV cgq = 250 um By = 20,5 Mev
Ry; = 0,2225 g/cm’
E, = 20,5 MeV &, = loum Ej = 20,3 Mev ALVO

0,0166 g/cm>

Rra

Nestes experimentos foram irradiadas pastilhas de
6xido de mercirio natural de 400 mg que degradam a energia do

feixe de 20,3 a 13,6 MeV (ABp = 6,7 MeV).

A representacdo desta degradacio é esquematizada

como segue:

EE,’ 20,3 MeV Mygo = 400 mg EELS 13,6 MeV

cHgo = 457 um

Rgo = 0s5091 g/cm?

Hg
ABp = 6,7 MeV (espessura do alvo)

Para os cdlculos da determinacido da degradacdo de
energia do feixe de prdotons incidentes nas laminas de Ta, de

Ni e no alvo de HgO, construiram-se as curvas de penetracido de
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protons nestes materiais, segundo as tabelas de alcance do Re

(62)

latorio de Williamson, C.F. e colaboradores . A tabela para

mercirio foi fornecida pela equipe do KFA de Jilich, Republi

ca Federal da Alemanha‘so,

. As curvas estao representadas nas
Figuras 4, 5 e 6. Na construgiao das curvas de penetracao para
o 6xido de mercirio (HgO), usou-se a férmula que & aqui apre

sentada para determinaciao do alcance da particula em um com

posto(ﬁ).
Para o Ooxido de mercurio, o alcance é dado por:
1 X l = x 1l X l - x
= + ou = +
Rugo Rag Ry Rugo Ry Ryg
sendo:

x = fracao em peso de mercirio ou de oxigenio no o6xido de

mercurio;

RHg = alcance de protons em mercﬁrio(ﬁo):

Ro = alcance de protons em oxigénio(SZ).

Como exemplo, efetuou-se o calculo de determina

cao do Rﬂgo para dois valores de energia de protons:

- Das tabelas de alcance, temos:

2

Fnerqia (MeV) RHg (g/cm®) Ry (g/cmz) Rngo(q/cmf;-

19 - 0 0,9964 0,4604

-

13 - 0 0,5358 0,2335 ?
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Figura 4 - Curva de pcnotugio de prétons em tidntalo.
(pn s 16,6 g/cm?).
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Pigura 5 - Curva de penetracio de prétons em niquel.
(0pgy = 8,902 g/cm?).
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Figura 6 - Curva de penetracido de prdtons no 6xido de mercirio.
(oyqo = 11,140 g/emd) .
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- Usando a formula de alcance para o HgO, seque:

1 X l - x

Rig0 Rag Ro

- Tendo os valores dos pesos moleculares(53):

P.M.o = 15,99 P.M.Hg = 200,59 P.M.Hgo = 216,58

- 200,59
Sl o L =
A fracao molar do Hg = 216.58 0,926

- Para a energia de protons de 19 MeV:

1, 0,926 , 1 -0,926
Ryg0 0,9964 0,4604

Rago = 0,9174 g/cm2

-~ E para a energia de protons de 13 MeV:

1, 0,926, 1-0,926
Rugo 0,5358 90,2335

Rugo = 04890 g/cm2.

Iv.2.2 Irradiagio utilizando porta-alvo com dupla refrigeracao

Para efetuar irradiagdes de mercirio em correntes maio
res d0 que 1,7uA e tempo superior a 2 horas, confeccionou-se,
na Divisdo de Oficinas do IPEN-CNEN/SP, um porta~alvo de alumi

nio com passagem de agua na frente e atrids do alvo. Utiliza



ram-se suportes de niquel, com orificio central de 10,2 mm de
didmetro e 1,5 mm de altura usado para irradiacao de pasti
lhas de 6xido de mercirio natural e com orificio central de
10,0 mm de diametro e 0,8 mm de altura para irradiagao de mer

curio metalico natural.

A figura 7 mostra o esquema do porta-alvo com dupla re

frigeracgao.

Este dispositivo experimental foi confeccionado de mo
do a permitir maior refrigeracao do alvo e irradiagdes com

protons incidentes da ordem de 19 MeV.

Para a degradagio de energia do feixe de prdtons inci
dentes de 24 a 19 MeV, usou-se a ordem de colocacao das lémi
nas sobre o suporte contendo o alvo, como segue: uma lamina
de Ta de 10um de espessura, uma lamina de Al de 150um, uma ca
naleta de Al de 1,2mm para circulacao da ééua de refrigeragao

e uma tampa de Al de 200um para fechar o porta-alvo.

O esquema abaixo mostra a sequéncia desta degradacao:

%E, = 24 MeV €Al = 200um Ep = 23,1 MeVA_

Ry, = 0,0540 g/cm?

(tampa do porta=-alvo)

Ep = 23,1 MeVv = 1,2 mm Ep = 20,2 MeV

€
H,0

R, . = 0,1200 g/cm>

HZO

(canaleta para passagem de agua)
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de refrigeracgdo

saida da dgua I

entrada do agua

!é

Corte AA

portg-alvo (Aluminio)

/L

enfrads da ogua
de refrigeracdo

suporte do alvo (Niquel)

alvo (Mercirio)

feixe de protons incidentes

:\
i 12 1dmina de protegdo do aivo

\ (T8ntalo)

22 Idmina de protegdo do alvo

(Aluminio)

canaieta para possagem de dguo

tampa do porta-aivo (Aluminio)

%
v/

Pigura 7 ~ Porta-alvo de aluminio com passagem de igua na fren
te e atras do alvo.
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Sp = 20,2 MeV a1 = 150um 827= 19,3 MeV

2
RAl = (0,0405 g/cm

(22 lamina de protecao do alvo)

E = 19,3 MeV = 10um E. = 19,1 MeV
< ! . 'Ta P + ALVO

Rp, = 0,0166 g/cm2

(18 lamina de protecdo do alvo)

Escolheu-se o valor de 19 MeV, como a energia do feixe
de protons incidentes, e alvos de aproximadamente 6 MeV, com

base na curva de rendimento obtida do uso de mercirio 95% enri

quecido no isotopo zozng, do trabalho de Dmitriev, p.p(13) e

apresentada neste trabalho na Figura 8, e com base na Tabela

201

de rendimentos de Tl e niveis de contaminac¢ao como funcao

202

da espessura do alvo de Hg (98,6% enriquecido), irradiados

com protons incidentes de 19 MeV, do trabalho de Birattari, C.

(4)

e colaboradores e apresentada neste trabalho como Tabela V

(item II.2).

Usando o porta-alvo com dupla refrigeracao e os supor
tes de niquel correspondentes, irradiaram-se pastilhas de Oxi
do de mercirio natural de 350 mg (diametro = 1C mm) que degra
dam a energia do feixe de protons de 19,1 MeV a 12,8 MeV; e go
tas de mercirio metdlico natural de 350 mg (diidmetro do supor
te =.10 mm) que degradam a energia do feixe de prdtons de

19,1 MeV a 13,3 MeV.
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Figura 8 - Rendimento de Tl e

EOB Tl,em fungao da energia

do proton incidente,para as reagoes zozﬂg(p,Zn)ZOITh
20244 (p,n) 2027}, utilizando alvo espesso de 202pg
(95% enriquecido) .0 rendimento,, de 201T1 e 2029y

para alvo fino é mostrado pelas linhas pontilhadasu”.

0 esquema a sequir apresenta a degradacgdo de energia

nestes alvos:

EE = 19,1 MeV mHgo = 350 mg E.L =12,8 MeV

3 HgO = 400um

Rygo = 0.4456 g/cm?

Azp = 6,3 MeV (espessura do alvo)

EQ = 19,1 MeL m!_lg = 350 mg §L= 13,3 Mev
eHg = 32%m
Rig = 04457 g/em?

Azp = 5,8 MeV (espessura do alvo)
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Para estes calculos de degradacao, utilizaram-se as

curvas de penetracao de prdotons em tantalo (Figura 4), em alu
minio (Figura 9), em iagua (Figura 10), em &xido de mercurio
(Figura 6) e em mercirio metdlico (Figura 11). A férmula usa

da para determinacao do alcance da particula na agua & como

segue(S):

1 1 1 - x 1 X 1 - x
—_—— = = ou —— = — +

R R

Rao | Fw, = Ro Ra0 o Hz
Em que:
x = fragdao em peso de hidrogenio ou de oxigénio na agua:;
R, = alcance de protons em oxigénio(SZ):
Ry = alcance de protons em hidrogénio(GZ).

Para calculo da atividadé (ABOB) e do rendimento (YEOB)

dos isotopos de talio (200 201 202

T1, Tl e Tl) no final da irra
diagao, procedeu-se da sequinte maneira: dissolveu-se o alvo
em icido nitrico, evaporou-se e retomou-se em acido cloridri
co, preparando-se uma solugao-estoque com volume total (Vt) ;
retirou-se uma aliquota desta solugdo, diluiu-se com agua des
tilada (D) e levou-se para contar no detector de Ge-Li modelo
Ortec, em posigao estabelecida a 10 cm do detector, por tenm
po determinado, registrando a area dos picos gama de interes
se. Usou-se a curva de eficiéncia do detector de Ge-Li, apre
sentada na Figura 12 e realizada com fontes-padrdes, em geo

metria definida.



-50-

Espessura do Materiol, pm

3000-?

10 15 20 28
Energia do prdton,MeV

Pigura 9 - Curva de penetracido de prdtons em aluminio.
(b = 2,6889 g/em’).
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Figura 10 - Curva de penetraciao de protons na dgua.
(°,0 = 1,000 g/cm®) .
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Pigura 11 = Curva de penetracido de prdotons em mercirio.
(pgg = 13,546 g/cm).
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mula:

Aeos =

Sendo:

Aros

Ct

FD

-S54~

Para o cidlculo da atividade (A_.)), utilizou-se a for

EOB

ct

y x E x FD

atividade do radionuclideo no final da irradiagao, em

Bequerel;

contagem total;
abundancia, em porcentagem, do raio gama no decaimen

to do radionuclideo;

eficiéncia do aparelho para o fotopico do isotopo de
talio de interesse;

-0.693t/'1‘1

fator de decaimento =e /2; t = tempo decor

do entre o final da irradiacao e a contagem; T1/2

meia-vida do radionuclideo.

A contagem total é dada pela equacao:

ct = S1i x D x VE

Sendo:

Cli
D
vt

tc

tc

contagem liquida integrada;
diluicdo da amostra;
volume total da solugao-estoque;

tempo de contagem.
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Para o calculo do rendimento (YEOB)' foi usada a formula:

Yoop = Aeon ou ¥y, - Aeos
Ix ti Q

Sendo:

YEDB = rendimento do radionuclideo no final da irradiacao ,

em Bequerel por microAmpere e por hora;

I = corrente integrada;
ti = tempo de irradiaciao;
Q = carga do proton.

IV.3  Separagdo Quimica de Tilio do Mercurio

IV.3.1 Ensaios preliminares

Para o estudo da separacao quimica de talio do mercurio
foi utilizada a técnica de cromatografia de extragio e realiza
das as etapas:

a. Preparacao da fase estacionaria

Para a preparacio da fase estacionaria, misturou-se 10
mL do agente extrator (TBP) com 10 mL do solvente volatil (ci

clohexano).

b. Preparaciao do suporte

Para a preparacio do suporte, usou-se a relacao de 2:1:1

(pd de Voltalef: TBP: ciclohexano), segundo Denig R. e colabo

(12)

radores . Impregnaram-se 20 g do pd com a fase estacionaria

e secou-se a3 massa assim obtida em estufa a temperatura de 3%
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a wc por um periodo de 24 horas.

c. Preparacio da fase mdvel

Prepararam-se solucoes de acido nitrico e de acido cleo
ridrico nas seguintes normalidades 4 N, S N, 6 N, 7TNe SN ;

e 0,5 N, 1 N, 2N, 3 Ne 4N, respectivamente.

d. Preenchimento das colunas

Para cada experimento, usaram-se colunas de vidro (du
plicata) de 20 cm de altura e 1 cm de diametro interno preen
chidas com 2,0 g do pd preparado, usando-se igua como veiculo
correspondendo a 8§ ca de po em cada coluna.

e. Preparaciao das solucgoes de alimentacao

Para a preparacao das solucoes-cargas contendo 20353*2

em meio nitrico 4 a 8 N ¢ em meio cloridrico 0,5 a 4 N, pros
seguiu-se da sequinte maneira: dissolveram-se 200 mg de Oxido
de mercurio naturdl, irradiado no reator IEA-Rl1 do IPEN-CNEN/
SP, em 5 mL 1e HNO, concentrado ou em 5 mL de HCl concentrado
quando da preparacao das solucdes nitricas ou cloridricas,res
pectivamente. Prepararam-se 5 frascos, cada um conteado 1 mL
da solugio concentrada que foi levada & secura. Recolheu-se o
residuo em S5 mL de solucdao nitrica 4 a 8 N, separadamente ou
em 5 mL de solucdo cloridrica 0,5 a 4 N, separadamente. Le
vou-se a solucio novamente i secura, recolhendo cada residuo
em 5 mL de solucdes nitricas ou em 5 mL de solucdes cloridri

cas de normalidades de interesse.

Para a preparacio das solucoes-cargas contendo 2014, +1

em meio nitrico 4 a 8 N ¢ em meio cloridrico 0,5 a 4 N, utili
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201

zaram-se solucgdes de T1Cl de referéencia (de 0,5 mL cada) .

Procedeu-se de maneira analoga agquela da preparagao das solu
¢Oes-cargas contendo merclirio: levou-se i secura a solucdo de
201TlCl, recolhendo-se o residuo também por duas vezes em 5

mL de solugOes nitricas ou em 5 mL de solugdes cloridricas de

normalidades de interesse.

Quando se necessitou de solucdes - cargas contendo

Tl+3, adicionou-se 1 mL de hipoclorito de so6dio em cada

201T1+1,

201

uma das solugoes nitricas ou cloridricas contendo ja

preparadas.
£. Procedimento adotado na separacao
Sequiu-se a ordem de procedimento:

- condicionamento prévio das colunas com solucOes nitricas ou
cloridricas de mesma normalidade das solucdes de alimenta

cdo (fase movel);
- percolacdo das solugdes de alimentacao, e

- lavagem das colunas com as mesmas solugdes de condi. a

to.

IV.3.2 Eluigcdo de talio

01 3

Uma vez observado que o 2 mn*? ¢

no pd de Voltalef quando percolado em sc
a 4 N, realizaram-se experimentos para s

gue.

- condicionamento prévio das colunas com 10

ridrica 2 N ;
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- percolaciao pelas colunas de 10 mL de solugao-carga contendo

2°1T1+3 em meio cloridrico 2 N;

- lavagem das colunas com agua destilada por duas vezes (5 mL

em cada lavagem), para mudanca do pH do meio, e

- eluicao de m1*! com 25 mL de solucao quente (30 a 40°C) de
cloridrato de hidrazina 10% preparada em meio NaOH 2N, com

vazao de 2,0 mL por minuto.

IV.3.3 Separacdo de talio do mercurio

Nestes experimentos de separacao, utilizaram-se tanto
‘o pO de HgO natural irradiado no reator do IPEN-CNEN/SP e a

solucao de 201

T1Cl de referéncia, ~omo pastilhas de 350,400
e 640 mg de HgO e gotas de 350 mg de Hg metdlico irradiadas

no ciclotron Cv-28 do IPEN-CNEN/SP.

A ordem do procedimento adotado na separagao foi a se

guinte:

- condicionamento prévio das colunas, fazendo-se passar 10 mL
de solugdo de HC1l 2 N, idgua destilada até pH neutro, 10 mL
de solugdo de NaOH 2 N, agua destilada até pH neutro e nova
mente 10 mL de solucido de HCl 2 N;

- percolag3o pelas colunas de 10 mL de solucao-carga contendo

209H9+2 e 201 3

11*° em meio cloridrico 2 N;

- lavagem das colunas com 200 mL de solucao de HCl 2 N para

eluicdo do merclirio, com vazao de 35 a 40 gotas por minuto;

- lavagem das colunas com 10 mL de igua destilada, com vazao

de 35 gotas por minuto, e
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201,,,+1

- eluicao de Tl das colunas com 25 mL de solugiao quente
de cloridrato de hidrazina 10% preparada em meio NaOH 2 N,

com vazao de 2,0 mL por minuto.

IV.3.4 Separacao de talio do mercurio variando a temperatura

da solugao do agente redutor.

Repetiu-se o0 experimento de maneira analoga ao  proce

dimento adotado no item 1IV.3.3.

Utilizaram-se, separadamente, como agentes redutores

3 +1

de Tl+ aTl na coluna, 25 mL de solucao de cloridrato de

hidrazina (N2H4.2HC1) e 25 mL de solucao de cloridrato de hi
droxilamina(NHZOH.HCI),ambas de 10% em peso, preparadas em
meio NaOH z N, sendo que a temperatura destas solugoes variow

de 25 a 30°C (sem aguecimento); de 30 a 35°C, de 35 a 40°C,de

40 a 45°C e de 45.a 50°C (com aquecimento).

IV.3.5 Separacao de tilio do mercirio utilizando TBP purificado

Pensando-se em aumentar o rendimento de eluigdo de ta
lio com as solugoes de hidrazina, repetiu-se o experimento de
separagao quimica (item IV.3.3), usando-se colunas cujo pé de

Voltalef foi preparado com TBP purificado.

Para estes experimentos, utilizaram-se, na preparacao
da fase estacionaria, 10 mL de fosfato de tri-n-butila (TB?)
purificado sequndo a técnica de extracao por solvente, usando

funil de separacao e obedecendo a proporcao de 1:2 de TBP para



NaOH 1 N (trés vezes); de 1:2 de TBP para HCl1 1 N (trés vezes);

e de 1:2 de TBP para H,0 (trés vezes)(45)-

Nestes experimentos de separacao de talio do mercurio

2 e Tl+3

usaram-se solucoes de alimentacao (10 mL) contendo Hg+
em meio cloridrico 2 N e como solucac eluente 25 mL de solugao
de cloridrato de hidrazina 10% preparada em meio NaOH 2 N e

aquecida a temperatura de 30 a 35°C e de 35 a 40°C.

IV.3.6 Separagido de tilio do mercirio variando a massa de supog

te na coluna.

Com a finalidade de diminuir a massa de pd de Voltalef
utilizada nos experimentos anteriores, que foi de 2,0 g, usa
ram-se colunas de vidro contendo: 1,5 g, 1,0 g e 0,5 g do po
preparado, correspondendo aproximadamente a 6 cm, 4 cme 2 cm
de altura na coluna. Repetiu-se o experimento de separacao de
tdlio do mercirio de maneira andloga ao procedimento descrito
no item Iv.3.3, percolando-se pelas colunas 10 mL de solucag

203, +2 201,,,+3

carga contendo Hg e Tl

20

em meio cloridrico 2 N e
eluindo-se o lTl das colunas com 25 mL de solugao de <clori

drato de hidrazina 10% preparada em meio NaOH 2 N e aquecida

em temperatura de 35 a 40°C. Determinou-se a retengao de
2°1T1+3 de solugao cloridrica 2 N e o rendimento de eluigado
de 2°1Tl com solugao de cloridrato de hidrazina 10%/NaoOH 2 N.

Iv.3.7 Obtengdo da solugdo de cloreto taloso

Para a transformagao da solugao de cloridrato de hidra



201 1

. + - .
zZina contendo 7l em solugao de cloreto taloso, seguiu-se

um procedimento semelhante 2o adotado por Lebowitz E. e cola
boradores(3l): evaporou-se a solucio do eluido até secura,
recolhendo-se o residuo por duas vezes em 5 mL de solucao de
HNO3 6 N, evaporando-se as solugoes nitricas até secura: re
colhendo-se o residuo pcr uma vez em 5 mL de solucao de HCL 6
N, levando-se a secura, dissolvendo-se o residuo em 3 mL de

solugao fisioldgica (NaCl 0,9%) e ajustando-se o pH entre 4,5

- 6,0 com adigao de NaOH.

Estas evaporagles até secura foram realizadas wutili
zando-se um balao de vidrc de 25 mL de boca estreita, em ba
nho de areia e com adigdo gota a gota dos acidos nitrico e

cloridrico.

IV.3.8 Separacdo de t3lio do mercirio variando a concentragao

da solucao do agente redutor.

Pela dificuldade encontrada nos experimentos de trans
formacao do aluido em solucdo de cloreto taloso, por causa
da quantidade final de residuo a ser dissolvido em solugado fi
sioldgica, realizaram-se experimentos em que a porcentagem de
hidrazina foi: de 5% preparada em solucao de NaOH 2 N; de 5%

preparada em solucdo de NaOH 1 N e de 2% preparada em solucao

de NaOH 0,5 N.

A temperatura destas solucOes de hidrazina utilizadas

para eluir o tdlio da coluna variou de 35 a 40°¢C.

Usaram-se colunas de vidro contendo 1,5 g de pd de



Voltalef.

Repetiu-se o experimento de separacdo quimica de talio
do mercurio, sequindo-se o procedimento descrito no item

Iv.3.3.

IV.3.9 Separaciode tilio do mercurio pela eluigiao de talio com
3

aqua destilada, apos a redugao de T;f a 'I‘l"'1 com_soly

¢do de cloridrato de hidrazina.

Como 08 melhores resultados obtidos na eluigao de talio
foram conseguidos usando-se solucao de cloridrato de hidrazi
na 10% preparada em NaOH 2 N, em temperatura de 35 a s0°c, re
petiram-se os experimentos, reduzindo-se o volume da solugao
do agente redutor (de 25 mL para 5 mL) e eluindo-se o restan

te do talio com agua destilada (30 mL).

Usaram~se colunas de vidro contendo 1,5 g de pd de Vol

talef.

201

IV.3.10 Preparacdo da solucao final de T1iCl.

A soluciao de cloreto taloso (201

T1Cl) foi filtrada em
filtro de 0,22 microns, tipo Millipore, recolhida em um reci
piente de vidro ja esterilizado e levada para uma autoclave
em temperatura de 120°¢C durante 45 minutos. O 201pc1, foi
submetido aos controles de qualidade especificados no item

IV.4 para garantir seu grau de pureza.

COMISSAD NAGCN/L Lt ENLRGIA NUCLEAR/SP - IPER
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Iv.4 Controle de Qualidade

Quando se pretende usar um determinado radioisétopo pa
ra diagnostico "in vivo", deve-se ter em mente que um rigoro
so controle de qualidade é necessdrio. Neste trabalho realiza
ram-se os controles de qualidade seguintes: radionuclideo, r2
dioquimico, quimico, microbioldgico, biologico e o ensaio de

201

toxicidade das solugdes finais de T1Cl obtidas conforme

item IV.3.7 e preparadas segundo item IV.3.10.

IV.4.1 Controle radionuclideo

O controle radionuclideo consiste na determinaciao de ou

tros radionuclideos além daquele desejado.

A pureza do produto final foi determinada por espectro
metria gama, utilizando-se um detector de Ge-Li acoplado a

um analisador de 4096 canais, pelo acompanhamento dos fétons

de 135 a 167 Kev de 29171, de 368 Kev de 290T1 , de 439 Kev

de 29211 e de 279 Kev de 2%3ug.

IV.4.2 Controle radiogquimico

Consiste na determina¢io das formas quimicas do radio

nuclideo de interesse.

Para a determinagdo da pureza radioquimica do produto
final, optou~-se pela cromatografia ascendente em papel, utili

zando-se fitas de papel Whatman n? 3 de 25 cm por 2 ¢cm em que
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foi depositada uma aliquota da soluc3do em analise a dois centi
metros da extremidade introduzida no solvente, gque consistiu

de uma mistura (v/v) : 1/10 de Na,HPQ,.5H,0 10% e 9/10 de ace

tona.

Decorridos 30 minutos as fitas foram retiradas, secas
a0 ar e cortadas em tiras de 1 cm. A atividade das tiras foi
medida no espectrometro de raios gama automatico, =1po pog¢o

provido de detector de NaI(TI), modelo ANSR (Abbott).

Inicialmente, utilizou-se o método para as solugoes de

201TlCl de referéncia. Em seguida o método foi usado para as

soluclOes finais de 201

T1Cl obtidas neste trabalho. Compara
ram-se os valores de Rf (Relaciao de frente) destas solugoes
finais com os valores de Rf de referéncia e determinou-se a

porcentagem de T1+1.

IV.4.3 Controle quimico

A pureza quimica refere-se 3 auséncia de substancias cu

elementos quimicos nao-radiocativos na solugdo do radiofarmaco

em questao.

Determinou-se a concentraciao de hidrazina, de mercirio

201

e de fosfato em solucdes de T1Cl obtidas neste trabalho.

A determinacao da concentracao de hidrazina em solugdes

201

finais da T1Cl foi efetuada nos experimentos em que se em

201

pregou como eluentes de Tl das colunas, solucdes de clori
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drato de hidrazina 10%/NaOH 2 N. Esta determinagao foi realiza
da por espectrofotometria, usando-se o espectrofotometro UV-Vi
sivel DMS 80 (Intralab), utilizando-se uma mistura, na propor
¢3o de 10:1, de acido oxidlico e p-dimetilaminobenzadeido, co

mo complexantes da hidrazina.

0 procedimento adotado baseou-se no trabalho de Novak

M. e Hlatky J.(41)

de 201

e consiste em transferir 1 mL da solucao
T1Cl para um balidoc de 25 mL, segquida da adicao de 10 mg
da mistura dos agentes complexantes. Completa-se o volume a
25 mL pela adicao de agua destilada'e aquece-se a solucao por

5 minutos em temperatura de 25°¢.

Decorridas 3 horas, efetua-se a medida da absorvancia em
455 nm em cela de caminho Sptico de 5 cm de espessura, tomando

se como referencia uma solugao contendo a mistura dos agentes

complexantes.
O limite de detecgao do método é de 1,5ug/L.

A concentragiao de hidrazina foi determinada por meio gde
uma curva de calibraciao previamente construida com solugdes de

cloridrato de hidrazina de concentracao conhecida.

A determinaciao do teor de mercurio na soluciao final de

20111c1 foi realizada por andlise por ativacdo na Divisdo de

Radioquimica do IPEN-CNEN/SP.

201

0 controle quimico da solugao final de TiCl, quanto



a presenca de fosfato, foi realizado efetuando-se o "spot

test” com molibdato de amonio-benzidina e NH4OH(59).

Colo
cou-se uma gota da solucao em anilise sobre um papel de £il
tro quantitativo, adicionou-se uma gota do reativo molibdato

e uma gota do reativo benzidina. Submeteu-se o papel a vapo

res de amoniaco. A sensibilidade do teste & de 1,25ug de

ons.

IV.4.4 Controle microbioldogico

Este controle consiste na verificacao da esterilidade
e na determinacao de pirogénios na solucao final de 2OITICI.

No controle de esterilidade da soluciao de 201

T1C1l, uti
lizaram-se os seguintes meios de cultura: 1) caldo soja trip
ticase, a 37°C de 48 horas a 10 dias para verificacao da pre
senca de microorganismos aerdbicos e leveduras, 2) caldo tig
glicolato de sodio, a 37°C de 48 horas a 10 dias para investi
gar a presenca de anaerobios e anaerobios facultativos, e 3)

caldo Sabouraud, a temperatura ambiente durante 10 dias para

verificar a presenga de fungos e leveduras.

O ensaio d. pirogénios foi realizado pelo métcdo "in

vitro”, usando-se o "Kit" liofilizado "Limulus test”.

IV.4.5 Controle bioldgico

Os ensaios bioldgicos de distribuigido se realizam em

animais Ae laboratdrio, empregando-se geralmente ratos.
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Solucoes de cloreto de tdlio-201 obtidas neste trabalho
(cerca de 11,1 MBq ou 300uCi)/0,1 mL foram injetadas por via in
travenosa em ratos de raca Wistar, normais, de peso medio 250g
anestesiados com uretana (100 mg{loo g peso corporal); sacrifi
cados 5, 15, 30 e 60 minutos e 72 horas apds a administracao
da dose tracadora. Foram sacrificados em média 4 animais em

cada tempo considerado (n = 4).

Coletaram-se amostras de sangue destes animais e foram
retirados os seguintes Orgaos: coragio, pulmido, rim e figado .
Os orgaos foram lavados e a radioatividade foi determinada em
contagens por minuto no contador gama, automatico, tipo pogo ,
modelo ANSR (Abbott). Os resultados foram expressos em porcen

tagem de dose por drgao (%dose/drgao) nos diversos tempos estu

dados.

Para efeito de comparacao, repetiram-se os ensaios bio
logicos de'distribuicio em outro lote de animais (ratos), usan
do-se solucOes de cloreto de talio-201 de referéncia com ativi

dade e volume igual ao injetado.

IV.4.6 Ensaio de toxicidade

Realizou-se o0 ensaio de toxicidade da solugao final de
201'1’1C1, sequindo-se a especificacdo USP-XXI (Farmacopéia Ame
ricana), relativo ao capitulo de Materiais Farmac3uticos Radio

ativos(sa).

Foram injetadas por via intravenosa doses de
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11,1 MBg/0,3 mL da solucao de 201

T1Cl em cada rato pesando de
250 a 300 g, em um total de 5 ratos, que foram mantidos em

gaiolas para observagao durante 72 horas.
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CAPITUIO V
V. RESULTADOS E DISCUSSA0
v.1 Irradiacao de Mercurio Natural no Ciclotron CV-28 do

IPEN-CNEN/SP

A Tabela VII apresenta os rendimentos de 20011, 201y o

2023} ohtidos na irradiacao de pastilhas de 6xido de mercurio
natural (de 640 e 400 mg) com feixe de protons incidentes de
23,8 MeV e 20,3 MeV, degradado no alvo até 13,6 MeV, utilizan
do o porta-alvo com simples refrigeracao. Na Tabela VIII cons
tam os rendimentos desses radioisGtopos de talio obtidos na ir
radiacao de pastilhas de Oxido de mercurio natural de 350 mg e
gotas de mercurio metdlico natural de 350 mg, com protons de

19,1 MeV, degradados até aproximadamente 13,0 MeV, usando-se

o porta-alvo com dupla refrigeracao.

Observa-se (Tabela VII) que os rendimentos dos radioisd
topos de tilio sdo maiores para as pastilhas de 6xido de merci

rio mais espessas, com maior degradacdo de energia no alvo.

Na Tabela VIII, nota~se uma semelhanca entre os rendi

200T1’ 201

mentos de Tl e 2°2T1 obtidos das irradiacdes de pas

tilhas de oxido de merclrio natural e das irradiacGes das go
tas de mercirio metdlico natural, mostrando que o feixe de prd
tons nao atingiu plenamente a gota de mercurio metdlico, uma
vez que estes alvos sao da mesma ordem de espessura, com uma
degradacao da energia do feixe de prétons aproximadamente

igual, sendo esperado que os rendimentos obtidos da irradiacio



das gotas de
tidos com as

de conversao

Tabela VII -

mercirio metilico fossem maiores que aqueles ob
pastilhas de Oxido de mercirio, devido ao  Zfator

de 1,17 entre estes dois tipos de alvos.

00 201T 202

Rendimentos de 29011, 1 e 2021} no final da
irradiaciao (EOB) de pastilhas de HgO natural de
espessuras diferentes, com prdtons incidentes de
23,8 MeV e 20,3 MeV, usando O porta-alvo com sim

ples refrigeracio.

gtmsu:l de l nergia do protom .' tnergia do préten lt? l endimento .
‘alve tg/eal) | de eatrada M) | de saida tmew) v | (8q.z A h)
: § | 200, y 201y | 202y
540 (0,8154) 23,8 ; 11.6 16,2 20.35 | 14,30 ; 0,407
i ‘ : L' 20,17} 14,58 | 0,352
‘ l !19.31 0 14.83 10,333
i 120,28)) (14,59) i(0,164
. B0 (0,5091) 20,3 13.6 67 ! 12,03 9.62 |o0,198
! : 12,33 | 9.54 | 0,196
) § 12,20 9.58 | 0,194
) ) (12,323} 19,57) [10,196
200 201 202

Tabela VIII - Rendimentos de T1,

Tl e Tl no final da
irradiacao (EOB) de pastilhas de HgO natural e
gotas de Hg natural, de aproximadamente a mesma
espessura, com protons incidentes de 19,1 MeV ,

usando o porta-alvo de dupla refrigeragio.

‘!:pcnsu:a & Cnerzgis do préton Energia do pricon i sE, : Rendimentoy.g
2
alvo (g/ca’y de entrads (mev) de saida (Mev) | ievy (NBG/u A B)
! | 200y, . 201y | 202y,
. ' -
| ng0 (0,4456) 19,1 12,9 ' 6,3 . 11,95 : 9,69 | 0,200
, : 11,86 i 9,44 | 0,192
; . : 11,88 , 9,26 | 9.192
! ' 5 122,380 19,50 10,199
Hg 10,4437 | 19,1 13,3 s, 11,98 | 9,62 | 0,200
¢ 11,38 0 9,58 | 0,193
21,80 | 2.4¢ | 9,392
131,900 (9,54 |10,19%)
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Estas irradiagoes com mercurio natural mostram gque em

todos os valores de energia estudados, o 201

200 202

Tl apresenta-se
contaminado com Tl e Tl pelo fato de o mercirio natural
ser constituido de diversos isotopos proporcionando o apareci
mento destes contaminantes.

O trabalho de Comar D. e Crouzel C.(ll) apresenta uma
tabela de rendimentos de radioisdtopos de talio, obtidos na ir
radiagao de 6xido de mercirio natural e mercirio metalico natu
ral com déuterons de 15 MeV e com protons de diferentes  ener
gias, com absorgao total no alvo. Esses rendimentos sao apre
sentados na Tabela II (item .I.2), mostrando a cortaminagao de
201p) por 198mpy, 1984 1999 200q) o 20291 onge ndo se ob
serva o fator de conversao de 1,17 entre os valores de rendi
mento desses radioisdtopos de tdlio obtidos pela irradiagao de
HgO e Hg com protons de 14 MeV.

Dmitriev P.P. e colaboradores(14)

200 201 202

mediram os rendimen

tos (EOB) de T1, Tl e Tl por meio das reacoes de mer

curio metdlico natural com prétons e déuterons de energias va
riando de 2 até 24 MeV. Os resultados obtidos pelos autores
sao mostrados na Tabela III (item II.2) e na Figura 13 apre
sentando valores de rendimento maiores do que aqueles apresen

tados por Comar D. e Crouzel C.‘ll)

201 200Tl e 2°2Tl.

e também a contaminagao de

Tl pelo
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Figura 13 - Rendimento T1, 201py, 2024, , 204

EOB de Tl
em fungao da energia do préton para alvos de

mercdrio metilico natural: 0) 200'1'1: 9 2011’1;
) 292p1; —ay 2049 (4 1000) (19) .
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Goetz L. e colaboradores(la) relatam os valores dos ren
dimentos de 200'1‘1 (cerca de 370 MBq/uA h), de 201’1‘1 (cerca de
202

92,50 MBq/ul h) e de Tl (cerca de 6,48 MBq/uA h) apos a ir
radiacao de um alvo de mercirio metdlico natural com 3,0 g/cm2
de espessura, com absorcac total da energia do feixe de pro
tons incidentes de 36 MeV. Apresentam também as principais rea

cdes nucleares induzidas por protons acelerados em energias de

5 a 45 MeV, em alvos de mercurio metalico natural (Figura 14).

Lt
2 2 \ sz.nlEZ:E:; l
] ’3
23,13 n_— 26,ih] ~ 379;828
199,‘" lgn_‘ 199y
n ‘ T953;208;
16,84 742h | 247158
i98m JITECIECB’]
| 198TiRy 2887412
' LTI
2,840 |T428,152

Figqura 14 - Principais reagdes nucleares induzidas por pro
tons,acelerados em energias de 5 a 45 MeV, em al

vos de merciirio metdlico natural‘la).



(4) apresentam as curvas de

Birattari C. e colaboradores
funcao de excitagao: rendimento (MBgq/uA h MeV) x energia do

proton (EP) , para alvos de mercirio metalico natural, mostra

da na Figqura 15 e relatam que o nivel de contaminacao de 201‘1‘1
com outros radioisotopos de talio € muito alto, ao redor de
15%.
199
T
37,0
[ 200
- n
E b
2
3 4
- 4 S
[ ]
s L
g -
¢
g 0,37 :’-
€ e 202
b T'
" 1 N 1 .
c 20 30 -

Energic do Proton, Mev

Figura 15 - Fung¢des de excitacao para as principais reagdes
nucleares (p,xn) de alvo de mercario metalico

natuta1(14).

Nao se efetuaram,neste trabalho, irradia¢des de alvos
de mercirio enriquecido, mas observou-se (Tabela Vv, item II.2
e Figura 8, item IV.2) que a energia Otima do feixe de protons

incidentes no alvo enriquecido, do ponto de vista da contamina

20 200 202

cao de 1'I'l com Tl e Tl, & de 19 MeV. Por esta razao,

adaptou-se o porta-alvo de dupla refrigeracao a fim de alcan

gar esse valor para a energia dos prdotons incidentes. Como o)

01

valor do rendimento de 2 Tl com os alvos de merciurio metdlico
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natural foi de cerca de 10 MBg/uA h, obter-se-ia, se utilizado
alvo de mercurio 98,6% enriguecido no isotopo 2023q, um rendi
mento de cerca de 33 MBq/uA h, que & um valor relativamente pe
queno quando comparado aqueles apresentados por Birattari c.
e colaboradores'4) (51,10 MBq/uA h) e pmitriev p.p. 13 (46
MBgq/uA h), o que leva 3 necessidade de melhorar o suporte do

alvo para que o feixe de protons incida em toda a gota de mer

cirio, aumentando assim este rendimento experimental.

V.2 Separa¢ao Quimica de Talio do Merciurio

V.2.1 Ensaios preliminares

As Tabelas IX e X apresentam os resultados dos experi

2 +1 3

mentos de retengao de Hg+ . T1 e T1"? em pd de Voltalef, rea

lizados conforme item 1IV.3.l.

2 +1

Tabela IX - Retencao de Hg+ , T1 3

e '1‘1+ de solucio nitrica

em coluna de vidro contendo 2,0 g de £6 de Volta

lef.
Normalidade (N) Retengao (%)

HNO Hg*t? m*! n*3
8 1,0 2,5 2,5
7 1,0 2,5 3,0
6 1,0 1,0 2,5
5 2,0 1,0 1,0
4 1,5 1,0 2,5
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Tabela X - Retengao de Hg+2, %! e 71*3 de solugdo cloririca
em coluna de vidro contendo 2,0 g de po de Volta
lef.

Normalidade (N) : Retencao (%)
i

HC1 ! #g*? mn*! n*?

! 4 ' 2,0 2,0 99,0
3 | 2,0 2,0 99,0

2 1,5 2,0 99,5

1 2,0 1,5 99,0

0,5 . 2,5 1,0 98,5

Obs.: Os resultados apresentados nestas tabelas sao os valores
médios das duas colunas usadas em cada normalidade da so

lucao estudada.

V.2.2 Eluigcao de talio

A Figura 16 mostra a curva de eluigao de talio, retido
em coluna de vidro contendo 2,0 g de p6 de Voltalef, com solu

cao quente (30 a 40°C) de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2N.



cpm
1 IO‘

—

4,

L ’
0 10 20 30 vV (mL)

201

Figura 16 - Curva de eluigao de Tl de coluna de vidro

contendo pd de Voltalef.

Eluente: N2H4.ZHC1 10% em NaOH 2N

Vazao: 2,0 mL/minuto
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0 estudo realizado para separar talio do mercirio, pela
técnica de cromatografia de extracdo em colunas de vidro con
tendo 2,0 g de pd de Voltalef impregnada com TBP/ciclohexano,
consistiu inicialmente na determinacao da retencdo destes ele
mentos quimicos gquando percolados, separadamente, em solugdes

nitricas e cloridricas de diversas normalidades.

A escoiha das normalidades 4 N, S N, 6 N, 7 Ne 8 N pa

ra as solugoes nitricas e 0,5 N, 1 N, 2 N, 3 Ne 4 N para as

203, 2+

soluches cloridricas, usadas na percolacdo dos ions Hg“ ,

201T11+ e 201113+

Weinreich R, e colaboradores( 61), no trabalho sobre a separa

, foi baseada nos resultados obtidos por

¢3o quimica de talio do merclirio usando a técnica de  extracao

por solvente (TBP/benzenc).

Os resultados obtidos nas Tabelas IX e X mostram gque no

2

me1o nitrico estudado a retencao de Hq+ ' T1*!

e T1"3 foi mui

to baixa, de cerca de 1,3%, 1,6% e 2,3% respectivamente, e que

- » - +
no meio cloridrico a retencao de Hq+2 1

3

foi de 2,0%, a de T1

foi de 1,7%,enquanto que a de T1'” foi de 99,08.

201,43

Retendo-se (99,5%) o Tl ° de solucdo cloridrica 2 N
em coluna de pé de Voltalef, buscou-se uma maneira de elui-lo
usando solugdo quente (30 a 40°C) de cloridrato de hidrazina
10% preparada em hidrdoxido de sddio 2 N. Tinha-se conhecimento
do uso de solucao quente de sulfato de hidrazina (20% massa/vo
lume) para eluir talio de uma coluna anidnica contendo a resi

I+ a Tll+(31)

na Bio-Rad Dowex 1x8, pela redugac de Tl da

eluicdo de tidlio de uma coluna igual a essa, com HCl 3 M, apds
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* a2 nl* com solucao gquente de cloridrato de

. O trabalho de Braghirolli A.M.S.(B). basea

do nos experimentos de Qaim A.M.“s)

a reducao de Tl
hidrazina 10%(48)
, mostra que a solugao uti
lizada como agente redutor é uma solucao de cloridrato de hi

drazina 10% preparada «m meio basico.

A curva de eluigao deste trabalho (Figura 16) mostra
que cerca de 20 mL de eluente sao necessarios para remover O
tilio da coluna e que a maior atividade do radioisétopo € al
cancada com 5 mL de solucdao de cloridrato de hidrazina 10%/

NaOH 2 N.

Tendo-se determinado o modo de eluir o talio da coluna,
realizou-se a separagao de talio do mercurio, adotando-se um
procedimento que foi usado em todos os experimentos de separa
cao quimica realizados. A ordem do procedimento adotado na se

paracdo foi aquela apresentada no item IV.3.3.

V.2.3 Separaciode tilio do mercirio variando a temperatura da

solucido do agente redutor

A Figura 17 mostra os resultados do rendimento de elui

cao de 201

Tl, de colunas de vidro contendo 2,0 g de pd Volta
lef, dos experimentos de separaciao de talio do mercirio, com
solucdes de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2 ¥ (A) e clori
drato de hidroxilamina 10%/NaOH 2 N (B), aquecidas nos interva
los de temperatura seguintes: 30 a 35°¢, 35 a 40°C, 30 a 45%%,

e 45 a 50°C e sem aquecimento no intervalo de temperatura: 25

a 30°c.

COMISSAO NACICN/I CE NERGIA NUCLEAR/SP . IPEN
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Figura 17 - Rendimento de eluigao de 201T1 com solucgdes de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2N (A)
e cloridrato de hidroxilamina 10%/NaOH 2N (B), nos intervalos de temperatura estudados.

OBS.: O resultado apresentado & o valor médio das duas colunas usadas em cada interva

lo de temperatura.
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V.2.4 Separagaocde t3lio do mercurio utilizando TBP ourificado

A Figura 18, relativa ao experimento de separacao de ta
liodo mercirio, mostra os resultados do rendimento de eluigao

201'1‘1, retido em coluna de vidro contendo 2,0 g de po de

de
Voltalef que foi preparado com fosfato de tri-n-butila (TBP) puri
ficado conforme o item IV.3.5; com sclucao de cloridrato de hi
drazina 10%/NaOH 2 N aquecida em temperatura de 30 a 35% e

de 35 a 40°c.

100+

80/

0luigdo (%)

de

40,

Rendimento

20,

0 v v v v v v .
20 28 30 35 40 45 50 T(°C)

. |
~2H4 2HCI  10% /NaOH 2N

Figura 18 - Rendimento de eluigao de 201"1‘1, de colunas de vi

dro cujo pd de Voltalef foi preparado com TBP puri
ficado; com solucao de cloridrato de hidrazina 10%/
NaOH 2 N, T = 30 a 35°C e T = 35 a 40°C.
OBS.: O resultado apresentado é o valor médio das duas colunas
estudadas.
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V.2.5 Separaciaode tialio do mercirio variando a massa de supop

te na coluna

A Tabela XI apresenta os resultados da retengao de

201 3

mnt
e 201

de solugao cloridrica 2 N e do rendimento de eluicao
Tl com solucao de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2 N ,
aquecida em temperatura de 35 a 40°C, dos experimentos de sepa
racao de taliodo mercidrio, utilizando-se colunas de vidro con

tendo 1,5 g, 1,0 g e 0,5 g de po de Voltalef.

ZOIT +3

Tabela XI - Retencao de 1 ° de solucao cloridrica 2 N e

2°1T1'com solucao de clo

rendimento de eluicao de
ridrato de hidrazina 108/NaOH 2 N , T = 35 a 40°C.
em colunas de vidro contendo 1,5 g, 1,0 g e 0,5 g

de po de Voltalef.

Massa de Voltalef Retencao de Eluicao Qe
(9) 201 *3 (4 201p) (v
1,5 99,0 ' 95,0
1,5 98,5 95,0
1,0 96,5 93,0
1,0 96,0 92,0
0,5 93,0 89,5
0,5 92,0 . 89,0

Obs.: Cada resultado apresentado & o valor médio das duas ¢colu

nas usadas com as respectivas massas de pd de Voltalef.



Estudou-se e comparcu-se O comportamento das solugoes
dos agentes redutores cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2 N e
cloridrato de hidroxilamina 10%/NaOH 2 N em diferentes inter

valos de temperatura. Na Figura 17 verifica-se que o rendimen

201

to de eluicao de Tl, de colunas contendo 2,0 g de po de

Voltalef, com solucdo de cloridrato de hidrazina ficou ao re
dor de 95% para os intervalos de temperatura 30 a 15°%¢, 35 a
40%C, 40 a 45°C e 45 a 50°C, e que o rendimento de eluicaocom

solucao de cloridrato de hidroxilamina ficou ac redor de 93%

nestes intervalos de temperatura citados. O rendimento de
eluicio de 201y, foi de 50% com cloridrato de hidrazina e 58%
com cloridrato de hidroxilamina, usando-se as solugces sem
agquecimento.

Pensou-se que os rendimentos de eluicao de 201

T1 com
solucdes de cloridrato de hidrazina seriam maiores se fosse
utilizado fosfato de tri~n-butila (TBP) purificado na prepa
ragcao do pd de Voltalef usado nas colunas de separagao. Na

Figura 18, observa-se que o0s rendimentos de eluicio de
nio se modificaram em relacidc aos experimentos de separacao
ée talio do mercirio usando-se colunas contendo po de Voltalef

preparado com TBP niao purificado (Figura 17).

Tendo-se utilizado, nos experimentos até entao realiza
dos, colunas de vidro de 20 cm de altura e 1 cm de diametro
interno preenchidas com 2,0 g de pd de Voltalef (corresponden
do a 8 cm de altura) e querendo-se diminuir esta massa, pas
sou-se a estudar o processo de separacio quimica de talio do

mercirio usando estas colunas de vidro contendo 1,5 g, 1,0 g
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e 0,5 g de pd. Verificou-se (Tabela XI) que a retencgao de

201Tl+3 em colunas conterdo 1,5 g de pO (cerca de 6 cm de altu

ra) foi de aproximadamente 99%, sendo da mesma ordem de grande
za daquela obtida com as colunas contendo 2,0 g de pd (Tabe

201

la X) e que o rendimento de eluicdo de Tl destas colunas

foi de 95%, correspondendo acs valores de rendimento de elui

cao de 201

Tl obtidos de colunas contendo 2,0 g de p6 (Figuras
17 e 18). ApoOs esta verificacao, passou-se a usar colunas de

vidro contendo 1,5 g de pé de Voltalef.

V.2.6 Separacao de tidlio do mercirio variando a concentragao

da solugdo do agente redutor.

A Tabela XII apresenta os resultados do rendimento de
eluicao de 2°1T1, retido em colunas de vidro contendo 1,5 g de
po de Voltalef, dos experimentos de separaciao de tilio do mercu
rio, utilizando-se as solugdes do agente redutor seguintes:clo
ridrato de hidrazina 5% preparada em meio NaOH 2 N, cloridrato
de hidrazina 5% preparada em meio NaOH 1 N e cleridrato de hi
drazina 2% preparada em meio NaOH 0,5 N, aquecidas em tempera

tura de 35 a 40°C.
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Tabela XII - Rendimento de eluigio de 201

Tl com solucoes do
agente redutor: cloridrato de hidrazina S%/NaOH
2 N, cloridrato de hidrazina 5%/NaOH 1 N e clori

drato de hidrazina 2%/NaOH 0,5 N.

Solucoes do Eluicao de
agente redutor 2°1T1 (3)
N,H,.2HCl 5%/NaOH 2 N 95,0
N,H,.2HCL 5%/NaoH 2 N 95,0
N,H,.2HC1 SS/Naoﬁ 2N 94,0
N-2H4.2HC1 S3/NaOCH 1 N 95,0 {
N,H,.2HCl 5%/NaCH 1 N 94,0
N,H,.2HC1 5%/NaOH 1 N 94,0
N,H,.2HC1 2%/NaOH 0,5 N 91,5
N,H,.2HCl 2%/NaOH 0,5 N 93,0
N,H,.2HCl 2%/NaOH 0,5 N 92,5

Obs.: Cada resultado apresentado é o valor médio das duas €O

lunas usadas com as solucdes de cloridrato de hidrazina.

V.2.7 Separacdode tilio do merciirio pela eluigido de talio com

3 a T1+1 com _ sg

dqua destilada, aps a redugdo de T1'

luc3o de cloridrato de hidrazina

A Tabela XIII, referente aos experimentos de separacao

de tdlio do mercirio, apresenta os resultados do rendimento de
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20

eluicao de 1Tl. de colunas de vidro contendo 1,5 g de p6 de

Voltalef, com agua destilada, apos a reducao de mn3 a n*t
com solucao de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2 N, agquecida

em temperatura de 35 a 40°C, conforme especificado em 1IV.3.9.

Tabela XIII - Rendimento de eluicio de 2°T1 com dgua destila
da, apos a reducao de t1*3 a 11! com solucio de
cloridrato de hidrazina.

Solugcao do agente redutor Eluicao de
e agua destilada 201y, (3)
NZH4.2HC1 10%/NaCOH 2 N e HZO 94,0
N2H4.2HC1 10%/NaOH 2 N e HZO 94,0
NZH4.2HC1 108/NaOH 2 N e HZO 93,5

Obs.: Cada resultado apresentado & o valor medio das duas colu

nas usadas em cada experimento.

201p1c1 com al

Querendo-se obter uma soluciao final de
ta concentracao radioativa seria necessario que o volume to
tal desta solucdo fosse o menor possivel e para que isso ocor
resse era preciso chegar a uma menor quantidade de residuo '
apos as fases de evaporagao no processo de transformacao da so
lucdo do eluido em solucao de cloreto taloso, conforme item
IV.3.7. Pensando-se desta maneira, passou-se a efetuar o estu

do para determinagao do rendimento de eluigao de 201

Tl com
solucdes do agente redutor como segue: cloridrato de hidrazina

S8/NaOH 2 N, cloridrato de hidrazina 5%/NaOH 1 N e cloridrato

COMISSAO NACICH/L LE E NERGIA NUCLE AR/SP - IPEN
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de hidrazina 2%/NaOH 0,5 N. Observou-se (Tabela XII) que o ren
dimento de eluicao com solu¢des de cloridrato de hidrazina 51
preparada em meio hidrdéxido de sodio 2 N e em meio hidréxido
de s6dio 1 N & da mesma ordem de grandeza: 94,6% e 94,3%, res
pectivamente. Comparando-se estes resultados com aqueles da

0111 ge co

Tabela XI, nota-se que o rendimento de eluicao de 2
lunas contendo 1,5 g de po de Voltalef, com solucces de clori

drato de hidrazina 10%/NaOH 2 N & de 95%.

Efetuando-se experimentos de separacao quimica de tilio

do mercirio para determinaciao do rendimento de eluigao de

201'1‘1, de colunas de vidro contendo 1,5 g de po de Voltalef |,

201,,,3+ a 201T 1+

com agua destilada, apds a reducdo de 1 com

Tl
solucao de cloridrato de hidrazina 10%/NaCH 2 N, observou-se

(Tabela XIII) que o valor encontrado foi de 93,8%.

V.3 Controle de Qualidade

V.3.1 Controle radionuclideo

A Figura 19 mostra o espectro da solugao final de

201TlCl, obtide no detector de Ge-Li, Ortec, um dia e meio

apos a irradiacido do alvo.

Observa-se pela Figura 19 que o espectro, obtido no de

tector de Ge-Li, da solugao final de 201

203

T1Cl n3o indica a pre

sen¢a do contaminante Hg, mas mostra que no final do proces

samento quimico (um dia e meio apds o final da irradiacido) a

201

solucdo de TICl estd contaminada com a presenca dos radioi
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200 20

Tl e

sotopos 2?1, com meia-vida de 26,1 horas e 12,2 dias

respectivamente. Um tempo de espera para diminuir esta contami

nacao, no caso do 202

Tl, nao resolveria o problema devido a
sua meia-vida longa (Tllz = 12,2 d). Esta contaminacao € prc
veniente do fato de se ter usado o mercirio natural como alvo
de irradiacao. O mercirio natural apresenta o inconveniente de
ser constituido de grande numero de isétopos, O gque proporcio
na aparecimento de varias impurezas radionuclideas, resultan-
do em um produto final de baixa pureza. A Figura 14 (item V.1)
apresenta as principais reacoes induzidas por prdtons, acelera
dos em energias de S a 45 MeV, em alvos de mercurio natural ,

do trabalho de Goetz L. e colaboradores‘ls,

, mostrando todas
as contaminacoes possiveis no caso de se usar o mercirio de

composicao isotdpica natural como alvo de irradiacgao.

V.3.2 Controle radioquimico

A Tabela XIV apresenta os valores de Rf das solugdes de

cloreto de tilio, de referéncia e deste trabalho e a porcenta

201,.,,+1

gen do ion Tl ~ nestas solucgodes.



Tabela XIV - Valores de Rf para os Ions taloso -

de

cendente em papel Whatman n¢ 3 e porcentagem do ion taloso.

201

Tl

e tdlico -

201

nt3 das solucoes

T1Cl de referéncia e deste trabalho, determinados por cromatografia ag

Rf do fon 1! Rf do fon m1*3 ¢ do fon m*?
ne do Solucdo de [Solucdo deste | Solugdo de Solugdo deste| Solucio de | Solugdo deste
cromatograma | referéncia trabalho referencia trabalho referéncia trabalho
| 0,00 0,00 0,90 0,89 99,9 99,0
2 0,00 0,00 0,91 0,88 99,9 98,5
k) 0,00 0,00 0,90 0,90 99,9 99,5

Solvente: 1/10 de NaZHPO‘.SHZO 10% e 9/10 de acetona . Volume = 100 mL

Tempo de corrida: 30 minutos.

-06-
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Verificou-se (Tabela XIV) que a solucao final de clore
to de tidlio apresenta-se 99,0% em média na forma de cloreto

1

taloso (2%lt1c1).

Qaim S.M. ¢ colaboradores“.,

verificarama pureza radio
quimica da solucido de cloreto de tdlio por cromatografia em pa
pel Whatman n? 3, usando o solvente acetona/fosfato e afirma
ram que a maior parte da atividade do radioisotopo ficou na

origem, mostrando que em pH neutro o talio existe como Tl+1-

Bonardi H.(s’

realizou ensaios analiticos para assegurar
o estado de oxidacaoc do tidlio da solugido final e usou papel
cromatografico em acetona/fosfato e em n-butano/HBr e consta
tou gque o T1+1 permanece no ponto de origem (Rf = 0,00), en
quanto o Tl+3 migra com o solvente (Rf = 0,90 - 1,00). Estes
ensaios mostraram que mais do que 99,9% de tidlio estid no esta
do monovalente esperado.

Birattari C. e colaboradores“’

efetuaram o controle ra
dioquimico da solucao de cloreto de talio, usando papel
Whatman n? 3 em acetona/fosfato. Os autores verificaram que

99,8% de talio esta no estado monovalente desejado.

V.3.3 Controle gquimico

A Pigura 20 mostra a curva de calibracgiao utilizada para

determinacdo de hidrazina nas solu¢des finais de 201

TiCl, cons
truida com solucdes de cloridrato de hidrazina de concentracio

conhecida. A Tabela XV apresenta os teores de hidrazina encon



201

trados nessas solucoes de TICl, quando utilizada solucao de

cloridrato de hidrazina 10%/NaCH 2 N como eluente.

0,20 |

0,15 |

0,10 |

Absorvdncio
o]
(o)
4

- v v v -
0 ] 10 IS 20 (pg/mL)
Concentrogdo

Pigura 20 ~ Curva de calibragdo para determinacao de hidrazi
na nas solucoes finais de 2°1T1C1.

201mc1

quando usadas solucdes eluentes de cloridrato de

hidrazina 10%/NaOH 2 N.

Tabela XV -~ Teores de hidrazina nas solucoes finais de

Absorvancia Teor de Hidrazina (ug/mL)
0,061 6,9
0,060 6,8
0,062 7,0
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Empregando-se solucdes de cloridrato de hidrazina !0%
preparada em meio NaOR 2 N como eluentes, verificou-se (Tabe
la XV) que a concentracio de hidrazina nas solucses finais
de 201'r1c1 foi da ordem de 7,0ug/mL, bem menor do que a dose
letal relatada no "Merck Index" (LDgq i.v. em coelhos =

25 mg/Kg) 39,

2

A concentracao de merciurio nas solucdes de OITICI foi

de 10 a 30 ng/mL, menor do que o valor letal relatado no

"Merck Index" para mercurio (I.Ds° oral em ratos = 37 quKq)(‘ot

01pcy

0 "spot test” realizado com a soluciao final de
foi negativo, uma vez que nio se observou i coloragic azul ca

racteristica da presenca de PZOS' indicando um teor de fosfato

menor que 1,25ug.

V.3.4 Controle microbiologico

Os controles efetuados nas solucoes de 201TlCl mostram
que estas sao apirogenas quando submetidas a ensaios "in vi
tro” (Limulus test) e estéreis quando semeadas nos meios de

cultura: soja tripticase, tioglicolato de sddio e Sabouraud.

V.3.5 cControle bioldgico

A Tabela XVI e a Pigura 21 ilustram os resultados da

distribuicao da solucio de 201

T1Cl preparada neste trabalho ,
realizada em ratos, expressa em porcentagem de dose por Srgio,

nos diversos tempos. Na Tabela XVII e na Figura 22 estd repre



sentada a distribuiciao bioldgica, em ratos, da solucao de

201?1C1 de referencia. A Tabela XVIII e a Figura 23 mostram os

resultados do trabalho de Bradley-Moore P.R. e colaborado
res'!”) sobre a distribuicio bioldgica de 291TIC1 em bodes.
Tabela XVI - Distribuicio bioldgica de 2%ricl (solucio £i
nal): percentual da atividade de 2%lTicl absorvi
da em Orqgaos de ratos nos diversos tempos, expres
so em \ dose/Grgao.
Te=pO | 5 min. | 15 min.| 30 min.| 60 min.| 72 horas|
|6rgios
| Coracgao 3,9 4,7 4,3 2,7 0,5
Rim 8,5 10,2 9,7 8,9 7,6
Pulaio 4,9 4,5 3,8 1,7 0,6
Figado 6,5 7,9 9,1 9,3 3,4
Sangue 0,2 0,03 0,02 0,02 0,02
n=4

dose = 11,1 MBg(300uCi) /0,1 mL

Tabela XVII - Distribuicdo bioldgica de 201lp1c1 (referéncia) :

percentual da atividade de ZOITICI absorvida enm

orgaos de ratos nos diversos tempos, expresso em

% dose/orgao.

Tempo S min. 15 min. 30 min. 60 mi. 72 horlJ
[Orgios
Coracao 3,1 3,9 3,5 1,4 0,3
Rim 6,7 9,5 6,4 5,2 4,3
Pulmao 2,5 4,6 3,2 2,6 1,7
Pigado 4,7 7,8 6,5% 5,3 2,4
Sangue 0,3 0,02 0,01 0,01 0,01
ns4

dose = 11,1 MBq(300uCi)/0,1 mL



10,0,

8,0

6,0

4,0

2,0

0,0

songes
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IS 30 60 720 t(min.)

PIgura 21 - Distribuicdo bioldgica de 29lTiCl (solugdo final)

em ratos Wistar, em funcio do tempo apds adminis

tracao do tracador, em $ dose/drgio.
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Ydose/orgdo §
10,0

80

6,0,

4,0,

o 5 IS 30 60 T2h ¢ (min.)

201T1C1 (referéncia) em

Figura 22 - Distribuicdo bioldgica de
ratos Wistar, em func3o do tempo apés administra-

¢do do tracador, em % dose/drgao.
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0

Tabela XVIII - Distribui¢do bioldgica de 2°lricl (Bradley-Moo

re P.R. e colaboradores"’):percentual da ati

201

vidade de T1Cl absorvida em 6rgaos de bodes

nos diversos tempos, expresso em % dose/drgao.

Tempo 10 min. 25 min. 105 min. | 130 min.
i0rgaos
Coracao 3,65 3,7 3,0 2,96
Rim 3,4 3,5 1,6 1,62
Pulmio 2,1 2,6 2,0 0,75
Pigado 11,6 15,4 12,0 12,0

Observou-se (Tabela XVI e Figura 21) uma captacdo de

4,78 de 201

T1Cl no coraciao aos quinze minutos apés a  adminis
tracao da dose nos animais, a qual decresce a 0,5% nas seten-
ta e duas horas depois de injetada a solugao tracadora, e um
clareamento sangfiineo rapido, aos cinco minutos. A  captacio
no pulmao apdés quinze minutos permanece menor do que aquela
no coracao. Comparando-se estes resultados com aqueles da Ta

bela XVII e Figura 22 (distribuicdo bioldgica de 201

T1Cl de
referéncia), nota-se que a captacao cardiaca aos quinze minu
tos foi de 3,9%, decrescendo a 0,3% nas setenta e duas horas
depois de administrada a dose e que o clareamento sangfiineo
também foi ripido, aos cinco minutos. A captagdo nos demais

Orgaos apresenta um comportamento semelhante.

Os dados experimentais encontrados nestas Tabelas e
Figuras mostram certa concordancia com os dados do trabalho

de Bradey-Moore P.R. e colaboradores'”’ (Tabela XVIII e Fi
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10 25 108 130 t{min)

Figura 23 - Distribuicao bioldgica de 201py0y (Bradley-~Moore

P.R. € colaboradores"’

em bodes, em fungiao do
tempo apds administracido do tracador, em 3% dose/

orgao.



gura 23) que estuda a distribuigao Qe 201

201

T1Cl em bodes. As
concentragoes mais elevadas de T1Cl, encontram-se no rim ,
no coracao e no figado, mostrando que essas concentragdes per
manecem altas até as primeiras duas horas; a concentracao re
nal e miocardica é maxima em dez minutos apés a injecao da do
se nos animais, sendo de 3,7% a captacao total no coracao en
tre dez e vinte e cinco minutos, e uma captacao de 3,5%, 11,6%
e 2,6%, respectivamente, no rim, no figado e no pulmao nesse
intervalo de tempo (10 a 25 minutos). Os autores afirmam que

0 clareamento sangliineo foi rapido, inferior a um minuto, asse

gurando interfereéncia minima com a imagem do migcardio.

V.3.6 Ensaio de toxicidade

Pelo ensaio de toxicidade realizado com a solugdo fi

201

nal de TIiCl, em ratos, seguindo a especificacao da Farmaco

péia Americana (USP - XXI) relativa ao capitulo de Materiais

(58)

Farmacéuticos Radioativos s verificou-se que no final de se

tenta e duas horas os animais se apresentavam sem nenhum sinto

201

ma de anormalidade, podendo-se dizer que a solugao de T1Cl

ndo & toxica.
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CAPITULO VI

VI. CONCLUSOES, CONSIDERACOES FINAIS E SUGESTOES

Nos experimentos de irradiagao no ciclotron CV-28 do
IPEN-CNEN/SP, utilizaram-se, como alvos de irradiacao, pasti

lhas de 6xido de mercurio natural e gotas de mercuirio metdlico

natural cuja composicdo isotdpica 2%4 202

201h, (13v), 29%g (23v), 199

Hq (7%) ’
198

Hg (30%) ’

Hg (17%) e Hg (10%) leva a con

2

taminacao do radionuclideo °1T1 de interesse, concluindo-se

que este 201'1'1 nao pode ser usado no homem devido ao aumento

desnecessario de dose no paciente.

O uso destes alvos de mercirio natural neste trabalho,
possibilitou o aprendizado da técnica de irradiacao em ciclo
tron quanto ao preparo de alvos, porta-alvos e sistema Qde re
frigeracao levando a adaptaciao do porta-alvo de dupla refrige
racao, de tal maneira que a energia de protons incidentes fos
se de 19 MeV, podendo ser utilizado em irradiacoes de alvo de

merciirio metdlico enriquecido, reduzindo a contaminacao de
2°1T1.

201

O rendimento de Tl, no final da irradiacao (EOB) de

alvos de mercirio metalico natural de aproximadamente 6 MeV de
espessura, com protons de 19 Mev, ficou ao redor de
10 MBq/uA h. Se fossem utlizados alvos de merciirio metalico

202

98,6% enriquecido no isdtopo Hg com essa espessura, o ren

Jimento EOB de 20171 geria cerca de tris vezes superior dquele,
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ou seja, aproximadamente 33 MBq/uA h. Este valor (33 MBq/uA h)

€ pequeno considerando-se os rendimentos de 201?1 de

51,01 MBg/vA h obtide 60 horas apds a irradiacao, por Biratta

ri C. e colaboradores“’

(13)

e 46 MBq/uA h (EOB! obtido por

Dmitriev P.P. para as irradiacdes de alvos de mercirio me

202

talico 98,6% enriquecido no isétopo Hg de 6 MeV de espessu

ra e para as irradiacces de alvos de mercirio metalico 95% en
riquecido no isotopo zozag de 4 MeV de esgpessura, respectiva
mente, ambas com protons de 19 MeV de energia. Conclui-se que

2

para obter maior rendimento EOB de °1T1, ter-se-ia de fa

zer com que o feixe de protons incidisse em toda a gota de mer

curio metalico durante a irradiacao, levando A necessidade de

melhorar o suporte em que é colocada a gota de mercurio.

Os resultados dos experimentos de separaciao quimica de
tadliodo mercirio pela técnica de cromatografia de extracao uti
lizando colunas de vidro de 20 cm de altura por 1 cm de diame
tro interno, contendo pé de Voltalef impregnado com TBP/ciclo-

hexano na proporgao de 2:1:1 (pd:TBP:ciclohexano), confirmam o

objetivo proposto.

O talio é separado do mercirio quando percolados, em so
lugao cloridrica 2 N, pela coluna de vidro contendo 1,5 g de

pd de Voltalef,onde o T+3

fica retido,sendo em seguida eluido ,
apés sua reducdo a r1*! , com o préprio agente redutor (soly
cdo de cloridrato de hidrazina 53%/NaOH 1 N, aquecida em tempe
ratura de 35 a 40°C) ou eluido, apés sua redugio a m*! com
solucdo de cloridrato de hidrazina 10%/NaOH 2 N, aquecida em

T = 35 a 40°C, com adgua destilada.

CUMISLAL MaL UM o LE ENLNGIA NULLEAR/SP - IPLN



Conclui-se, dos controles de qualidade efetuados com a

201

sclucao final gde T1Cl, que esta se encontra na forma espera

da de cloreto taloso, & apirdgena, estéril e ndo-tdxica, poden
do ser usada em ratos para obtencao de boa imagem do coragao
no intervalo de 15 a 30 minutos apés a injecao da dose, com

baixa interferencia da imagem do pulmao.

201

A demanda nacional de Tl é,atualmente, de cerca de

12,95 GBg (350 mCi) semanal e a importacao anual é da ordem de

duzentos e cingquenta mil dolares americanos (USD 250.000). o]
preco do ZOZHg enriquecido (96,20% a 98,27%) segqundoo catalogo

da "Oak Ridge National Laboratory"® (1985)(43) e de USD 16,5 por

202

mg do elemento. Se utilizado este Hg enriquecido contendo

cerca de 300 mg (alvo de 5 a 6 MeV de espessura) para prepara

201

cdo de Tl, o custo semanal seria de USD 4.950 e o anual tam

bém da ordem de USD 250.000. Entretanto o mercirio enriquecido

pode ser recuperado, o que diminui os custos. Como o rendimen

201

to de Tl no final da irradiacdo do alvo de mercirio metali

co natural é de cerca de 10 MBq/uA h e de cerca de 33 MBq/:A h

usando-se alvo de mercirio 98% enriquecido no isdétopo 202

201

Hg, e

sendo de 85% o rendimento de Tl no final do processamento

quimico (cerca de 36 horas apds o final da irradiacd@o, com um
fator de decaimento FD = 0,712), torna-se necessario irradiar

este alvo de mercirio enrigquecido por 26 horas em corrente in

201

tegrada de 25uA para atender a demanda semanal de Tl. Consi

derando-se gque o mercurio possui baixa condutividade térmica

(0,0196 cal s~! oc-1 em™l) 33) ¢ que o tempo maximo de irradia

¢do ensaiado foi de 4 horas, este tempo de 26 horas para a ir

radiacdo do alvo usando corrente integrada de 25:A @ um ponto
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do trabalho que merece uma abordagem futura e requer adapta
cao do sistema de refrigeracao do alvo.

Para efeito de comparagao, empregando-se o alvo de 20311
enriquecido (81% a 95%), de custo menor (USD 1,8 por mg do ele
mcnto)(‘3), seria necessirio estudar o método de preparacio de
201

Tl a partir desse alvo usando-se protons de 24 MeV. Este mé

todo indireto de preparacao de 2°1Tl parece ser mais demorado
que o método direto aqui descrito devido as fases a serem efe

tuadas no processo de separagao quimica e dada a necessidade
de se aguardar cerca de 32 horas para o crescimento do 201y 4

201

partir do seu precursor Pb.

Para a regeneracao do p6 de Voltalef, cita-se o proces

so descrito por Katykhin G.S.(23)

em que o pd seria recuperado
por meio de sucessivas lavagens em funil "Buchner”: primeiro
com HCl 2 N, por trés vezes; em sequida com agua destilada,por
trés vezes, e por Gltimo com acetona, também por trés vezes .

Findas as lavagens, o po & seco ao ar livre e pode ser reuti

lizado nas preparacgdes para uso cromatografico.

Quanto a recuperagao do mercirio enriquecido, se wutili
zado, poder-se-ia, segundo Roesmer J. e Kruger P.(So), perco
lar a solucao de cloreto de mercurio (efluente e lavagens com
HC1 2 N do processo de separacao de tdlio do mercirio) por uma
resina anidnica (Dowex-.1, x - 10, 100 a 200 mesh), eluir o
mercirio da coluna com solucdo de HNO, 4 N, precipitar o mer
cGrio metdlico pela adicdo de gotas de solugdo de snCl, (pre

parada no momento) e finalmente separar este mercirio por cen

trifugacido e lavagem com agua.
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