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PRODUCAO DE FLUOR-18 EM REATOR DE PESQUISA
A PARTIR DE CARBONATO DE LITIO

Haroldo Tuurien Gasighs

O Hoor-18 & um adioishiopo que., ewve diversaa aplicacoes, & utilizedo em disgnaticos 4o Nsteme Ceso
podendu st Wnistrado por vie endo ou oral, com o mesmo dxito. '

Nasie_irabalho, detasminem-ss w5 SYpectos relsti.os b produclo do fibor-18 em restor de pesguiss, 8 partie de
crb de Iftio.” Estude-w 8 wperacBo do fiGor-18 em coluna de siuming, que § um método simpies ¢ eficlents pers
» obtenclo deste radioisbtopo livee de ogedor pare uso oral.

o

Verificam-20 83 coracter(sticas do produto obtido, spersndq e o fiGor em coluna de aluming tratads pelo
. 8 frio. Compe: 98 #3388 Caracteristicas com squeiss do flor sepersdo em cob de sl

P

calcinede o 1000°C.

[ B P .

385 wrutedor L do pr de separaclo @ 83 formes quimices do radioisdtopo produzido.
Determi » o dicOes Ow wlo do fior-18, do_so oh o &t sg3es ¢ destecoe 8
vantagermn de e user sluente meis diluido,

Mostiamee 03 teores de P o prodh G0 quando % spes O 1iGor-18 em colune de slumine
o icinede. Dy i ..un-rmimmpvmlonpamdocnmmamioomiq-cidonohom‘u
@ calculam-39 23 quantidedes tedricas produzides que sB0 COMPerades COM 03 velores Oxperimentain. ‘

—_—

CAPITULO |

INTRODUGAO

1.1 = Produclo de Radioisbtopos de Meie-Vida Curts

Um grande nGmero de radiocisbtopos de meis vide curte tdm sido utilizedo nos mais diversos
ramos de otividasde humana Embors nBo exise um intervelo definido pars » clessificsylo dos
radioisbtopos de meis-vide curts, sBo normaiments assim consicersdos aqueles cujes meies-vides vilio
desde slguns minutos sté poucos diss. Esses radioslementos spressntam determinadss ventegens sobre
squeles cor: mala-vide longe, tsis como:

2) em maedicine, havendo reduclio ns dose de rediaclio sbsorvida pelo paciente;

Aproveds pere publicaglio em sgostn/19772.



b

-—

diminvigio ou mesmo eliminacio da contamin.: ao radioativa nos estudos de poluiclio
smbiental, sondagens do solo ou céiculos de vazies;

possibilidade de se efetuarem meadidas rapetidas em um mesmo sistems sem serem
necessirias corregies para doses residuais;

[ 4

d

b

eliminacio totsl ou reducio sensivel de residuos nas célules de processsmento.

O aumento mundial da produciio desse tipo de radioisétopos se verificou nos Ultimos anos em _
funcio, principalmente, do aumento do nomero de reatores de pesquisa que tém sido construidos em
diversos pafses. Reatores de pesquisa com fluxos de néutrons elevados, (grandes reatores)
complementasdos por instalacoes de grande porte, podem produzir radioisdétopos a um custo mais baixo
por milicurie, do que o obtido quando se dispoe de reatores com fluxos de néutrons baixos {pequenos

reatores)'>").

Entretanto, nem todos os paises podem comportar tais instalagdes, Muitos dispdem apenss de
um pequeno reator, havendo necessidade is vézes, de importar 28 radiois6topos de que necessitam.

A importacio dos radioisGtopos de meia-vida longa, nessa situagio, torna-se economicamente
vidvel nfo oferecendo maiores problemas. Esses radioisétopos podem ser levados dos centros produtores
pars localidades distantes.

A importacac dos radioisStopos de meia-vida curts, porém, torna-se impraticivel. A Unics
excecio ¢ feita dqueles radioe_lernentos obtidos por eluicio das chamadas "'colunas geradoras’” que desta
forma, podem ser enviadas aos centros consumidores distantes.

Embora seja possivel a produgdo de radioisdtopos em reatores de poténcia, para que isto fosse
economicamente compensatério, a producdo teria que ser da ordem de megacuries“g'. A maioris dos
radioisbtopos utilizados em medicina, entretanto, ¢ distribuida em escala de mili e microcurie,

O reator do Instituto de Energia Atomice (IEA) tipo piscina com poténcia méxima de 5 Mw,
opersndo normaimente com 2 Mw, fluxos de néutrons tdrmicos de ordem de 102 n.cm~? seg~' pode
ser utilizedo para 8 produgio do Fluor-18 cuja meia-vida & 110 minutos.

Nc 1.E.A,, séo produzidos rotineiramente diversos radioisbtopos como 2*Na, 42K, 328¢, 120 Au
culn( %iu-vidn sdo respectivamente: 15; 125, 36; 65 horas e portanto considerados de maeis-vida
curts

1.2 — Carsctar(sticas e Usos do FiGor-18

O "*F apresenta o seguinte esquema de decaimento'??’:

"F

ﬂ.

s

l'o

)
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A desintegragio por emissdo de particulas ﬁ' representa 97% do processo total, enquanto que
3% restantes decaemn por captura de elétrons orbitais, sendo de 0,635 MeV, o valor ds energia méxima
dot §*. O reconhecimento do '*F se faz normalmente por gamaespectrometria pois cada partficula §°
sofre um processo de aniquilagéo, dando lugar a0 aparecimento de dois raios gama de 0,511 MeV cade.

A determinacio exsts da meia-vide do '*F tem sido objeto de muitos trabalhos cientificos. As
primeiras publicages déo valores de meia-vida como sendo ds ordem de 112 minutos':’J’zs'. Como
aperfeicoamento do instrumental eletrdnico utilizado para esse tipo de medida, verifica-se que, em
determinacBes mais recentes, os resultados situsm 8 meia-vids do '*F 80 redor de 110 minutos!®-' 747,

A importincia do '®F em relagio ao outros radioisdtopos do fiGor, pode ser vists, se
compararmos sua meia-vida com aquelas dos restantes, conforme mostra a Tabela 1112.29)

Tabels |

Isétopos do Fluor

Isbtopos Tipo de decaimento Meis-Vids
V7¢ [ * 66,6 seg.
8¢ f°,CE 109,7 min,
b S estivel -

Ehd S g- 11,56 seg.
ME g- 4,35 seg.
21g g- 4,0 seg.
e 8- 2,23 seg.

Verifica-se que todos os radioisdbtopos do flior com exce¢do do flior-18, possuem meias-vidas
mMuito curtas, 0 que limita o interesse prético e cientffico 80 de nimero de massa 18. O '°F ¢
classiticado como radioisétopo de média toxidez, sub grupo 5123)' sendo aconselhdveis os seguintes
fimites de tolerdncia para uma exposicdo de 40 horas semanais' 247

Concentracio méxima permissivel de '*F em sgua: 0,001 8 0,02 uCi/cm®

Concentracdo mdxima permissivel de '*F no er: 38 5 x 10-* uCi/cm’

O aicance maximo dos pésitrons emitidos pelo '®F & ds 300 mg/cm?, sendo portanto
absorvidos por uma limina fina de alumfnio de cerca de 1,1 mm. Entretanto, por causa dos raios gams
oriundos do aniquilsmento desses pésitrons e de contaminantes que eventualments ocorram durante 0
processo de produclo, como por exemplo 14Na ¢ *?K, usa-se uma blindsgem de chumbo de pslo menos
4 cm a Yim de que se possa operar em condigGes de seguranca.

Nas duss Gitimas décadas, a quimica dos compostos orgnicos do flior teve um grande
desenvolvimento, em parte devido 80 10 do '®F como tracador. Ndo somente os produtos utilizados
pels industris como os gases tipo freon, ussdos em processos de refrigeracio ou produclio de aerosdis,
mas nml‘nm o1 fiuoresterdis de grands emprego em pesquises bioldgices'?) forsm investigedos com o
uso do ' 7F.



O estudo da cinética das reacdes dos compostos de flior foi amplamente favorecida com o
emprego de '*F como tracador. Merecem especial atenc3o os trabalhos iniciais de Rogers e Katz'44 que
estudaram as reacOes de troca isotdpica entre fluoreto de hidrogénio gasoso e diversos compostos
interslogenados do tipo BrF,, CIF,, IF; e IF,.

Adams et alit"
quantitativo do problema ao comprovarem Que essa troca isotépica ocorria por um mecanismo
heterogéneo. Entretanto, embora o numero dos trabalhos que se sucederam nessa drea seja grande, quase
todo o ' *F produzido atualmente se destina para uso médico.

verificaram a cinética de troca nos sisternas F,-HF, e ressaltaram o aspecto

Em 1940 Volker et alii‘5” estudaram, “in vitro”, a adsor¢io de '®F em esmalte dentério,
porém a demanda da produgdo para uso médico se intensificou na década passada. Até o infcio dos anos
sessenta, as pesquisas biologicas com '*F se restringiam & aplicacdo em animais, pois os radiois6topos
usados em diagnésticos de sistema Gsseo humano eram o *5Ca, *7Ca e *5Sr'35). Blau et 21ii'"?, em
1962, foram os primeiros a utilizar o '®F em seres humanos, obtendo bons resultados. A partir desse
trabalho pioneiro, a utilizagio do '®F como agente para cintilogramas do sistema 6sseo humano
difundiu-se, sendo muito grande a literatura médica referente ao assunto e que continua a ser objeto de
muites pesquisas, como maostram publicacdes recentesr“'n’ .

As principais vantagens do '*F podem ser assim resumidas!8-9-10.34}

a) menor dose de radiagdo absorvida pelo paciente;

b

~

possibilidade de realizar cintilogramas em intervalos de tempo mais curtos sem problems
de dose residual;

—

c) @ captacdo do radioisdtopo nos tecidos :adios é muito menor que nas regides lesadas

possibilitando portanto, detectar anomalias mfnimas;

d) fixacdo do radiois6topo nos tecidos moles é desprezivel;

e) répido desaparecimento do radioisdtopo da corrente sangufnea, o que se dé poucas horas

apés a administragdo.

f

pode ser administrado por via oral, com ripids e completa captacéo.

Atuaimente o ' ®F ¢ disponivel na maioria dos palses produzido por fontes locais. Paralelamente
#0 seu emprego em medicina, o VOF tem sido utilizedo nas mais diversas dreas de pesquisa como o
estudo dos processos de difusdo em combustiveis nuclaam(”' oy 0 mecanismo de transporte de
poluentes ltmosuricos‘“’.

A produclo de flGor-18 no )nstituto de Energia Atdmica tem por finalidade atender 8 demandas
local deste radioisStopo, para uso médico, para mercacido de determinadas moldculss ou para ser usado
como tracador.

O presente trabalho descreve em detalhe o método de produclo do '®F a partir da irradisgho
de carbonsto de Iftio, baseado no método de Sung'“’ que utiliza a stumina pars adsor¢lo do fon
fluoreto. Forsm introduzidss modificacdes no sentido de se obter o mesmo rendimento de '®*F em
menor volume ¢ menores teores de fluoraluminato complexo nes solucdes de fHuoreto de sddio (**F). O
produto final é anafisado quento 3 pureza quimics, radioative e radioqu/mica.



CAPITULO N
METODOS DE PRODUGAOD

11.1 — Produgiic em Aceleradores

A primeira referéncia 3 producio do '®F data de 1937: Snel'>® obteve este radioisbtopo
bombardeando nednio com deuterons de 5 Mev:

20 2 1. N
wNe + H-> ’F + 2H!.-

Quase a0 mesmo tempo Pool et alii**2! produziram '®F submetendo o isbtopo natural **F a
um fiuxo de ndutrons ripidos, estes obtidos em ciclotron pelo bombardeamento de ®Li com deuterons
de 6,3 Mev.

19 ) T} 1
’F+°n-' ‘F02°n

As principais reagdes Mucleares para a producio de '*F em aceleradores, estdo discriminadas na
Tabela "112.15.‘1,‘4,58)‘

Tabela H

ReagSes pars 8 Producio de '*F em Acsleradores

Reaclo Percentagem jsotbpics Tipo de acelerador
do nuclideo alvo ¢ condigdes

Betatron, fotons de

1 X 4 18
oF (v 'gF 100 84 Mev

Ciclotron, neutrons,
Y9F (n, 20) '2F 100 do resclo:
$Li {d,n) JBe

Acslerador linsar,
130 (pn) '9F 0.2 prétons da reacho:
16 15
20 (v.p) ‘5N

180 ta,pn) '3F
Ciclotron, perticulss
140 (a0 'IF 90,76 a de 49 Mev ou pert/-
cules ?He de 30 Mev.
180 (*Me,p) '2F




10.2 — Produglio e Reatores de Pesquise

Com o desenvolvimento dos reatores de pesquisa, a produgio do fluor-18 em restores se tornou
muito uliliuda'“v”', embora tenha continuado sua produgdo em aceleradores.

Em reatores nucleares o ' " F ¢ produzido pela sequéncia das reacies:

6r: o 1o o) .
!L.o"n IH+1He e

LTI ¥ 1
':o + H F v 0.

A secgio de choque do *Li para a primeira reagio ¢ de 953 barns'?9'. Os writons prosuzidos
s30 utilizados para a segunda reacdo; a secgio le chogue de '*D ¢ de 100 milibwrns para tritons de
2.2 Mev”s'. Assim sendo, para produzic '"F em reatores, irradia-se um composto que contenha iftio e
oxigénio a fim de permitir a simultaneidade dessas seaches. Calcula-se que para cada dois nicieos de '°F
produzidos sejam necessirios 10° tritons'27).

Os métodos de producio de '*F em reatores de pesquisa sio basicamente semelhantes, variando
spenas 0s tipos de alvo utilizados e os subseqientes processos de separagao do radioisbtopo.

Os materiais preferencialmente utilizdveis s3o o Oxido de litio'>! ou compostos que além do
Iftio e oxigénio, possuam outros elementos que ndo sejam ativados pelos néutrons térmicos, COMo
hidrogénio, carbono e nitrogénio.

Um estudo sobre a possibilidade da ativag3o por néutrons térmicos dos isdtopos de hidrogénio,
carbono, nitrogénio, do "Li, (que ocorre junto 20 *Li) e dos isétopos do oxigénio, Mostra que esta
perspectiva é muito pouco provivel. Examinando o3 dados expostos da Tabela lll”g’. verifica-se que a
presenca desses nuclideos ndo contribuird para a formagao de outros radicisdtopos, em virtude de
apresentarem baixas sec¢oes de choque para néutrons térmicos e pelo fato de os produtos eventualmente
formados possuirem meias-vidas muito curtas ou muito longas.

S30 mais empregados como alvo para a producdo de 'PF, o hidroxido de Iitio'32!, o nitrato de
W1io!36.11.37.43) o o . bonato de mm(14,20,22,32,3811,n,u,s:,s:!,ss!_

Durante 8 irradiacdo de compostos de litio, foi observada a formacio de 'Be, pela reagio
ucundéria:: Li {t, 2n) ZBe. Rudenko e Sevastianov'*S! verificaram a ocorréncia desta reacido chegando s
calcular @ seccio de chogue do ®Li para 2 formagio do "Be que é da ordem de 0,1 milibarns.
Entretanto, além da baixa seccdo de chogue, 3 meia-vida do radioisdror? formado ¢ de cerca de 53 dias,
0 que exige longo perfodo de irradiagdo para se obter aiguns milicuries de "Be. O tempo gesto em
irradiagdes de compostos de litio nara a produgdo rotineira de '*F varia entra 4 ¢ 6 hores, 0 que
elimina praticamente a possibilidade de formacio do "Be.

10.3 — ConsideregBes sobre a Escolhe do Alvo

Ao lado das caracter(sticas emxpostas no (tem |1.2, outros fatores influenciam a escolhu do sivo,
tais como: 8 estabilidade térmica, @ possibilidade de ser obtido em alto grau de pureze, @ Tacilidace de
menipulagdo e o preco.

A estabilidede térmica do materisf ¢ importante nic somente pelo felo de se eviter
decomposiglo do sivo pelo calor gerado durante # ircadiaclo, mas permitindo que seja squecidc em ceso
de se necessitor purificd-lo previamante. Esta purificacio, s vezes, ¢ necessbria pa - eviter O



Tabela 1N

Secclo de Choque pars Néutrons Térmicos dos 1sGtopos Componentes dos
Principais Compostos de Litio Usados como Alvo pers a Produglo

de "*F em Reatores ¢ Eventuais Produtos Formados

tsbtopo Percentagem Secclo de Produto Meis-Vide
Choque, Barn F ormado
Resclo (n,7)
.| 99,085 332x10°! H estivel
H 00148 50 x107* Ho 12,289
u 92,58 37 x10°? HY 0,883
'ic 98,392 34 x10°? ic estivel
3c 1,108 80 x10* 14c 5745 o
1IN 0,365 24 x10°} 1IN (ATY
%0 99,050 18 x10°* 'lo esthvel
130 0,204 21 x107* s 27,2
Reaclo (n,a)

u 7,42 9,63 x 10’ Hl 12,260
1lo 0037 24 x10! 14c 5745 o
Resclo (n,p)

JAN 99,635 1,81 4c 5745 a




aparecimento de atividades indesejdveis causadas pela ativacio de impurezay existentes, mesmo quando se
empregam produtos de grau analitico.

O uso de alvos sélidos torna mais facil 0 manuseio, pois os dispositivos para a irradiagio s3o
mais simples do que quando se irradiam liguidos ou substdncias gasosas.

Nozaki et alii'*"" fizeram um estudo comparativo dos diversos compostos de Iftio disponfveis
para a produgac do '8F om reatores. Os autores observaram que os melhores resultados foram obtidos
com o carbonato de Iitio, pois este produto possui alta estabilidade térmica (P.F. = 618°C) e pode ser
obtido em alto grau de pureza. Essas caracter{sticas j& tinham sido observadas anteriormente por
Stranks'33!. Em nosso trabat™o optamos, inicialmente, pela utilizagdo do carbonato n3o erriquecido
isotopicamente, em virtude de seu baixo prego

11.4 — Separagio de '*F em Coluna de Alumina

Destacando-se entre os processos de separagdo em coluna cromatogr8fica, 0 emprego de colunas
de alumina & Stima alternativa para a separagio do '®F produzido em reatorest!'48.51.58 A ratencio
de diversos anions pela alumina é considerada como um processo de troca idnica apresentando alta
seletividade! 28.54.56) 4 cujo mecanismo, segundo Kub'i‘zm, pode ser assim representado:

~AI-0 =AI-0
)\n-v P X7 TAIZX + Y"
A0 “a-¢o/

onde X e Y s§o dnions, que por apresentarem diferentes afinidades pela alumina, podem ser separados. /A
sscals de Kubli, mostra a seguinte ordem decrescente de afinidades em relacio & slumina, psrs um
grande nUmero de fons inorganicos:

OH > PO, "> F >501" = Fe(CN)!~ = CrO}~ >§,C3 > S0}~ > FelCN) ~ =

= Cr, 0%~ >CNS > Br ~>CI">NO; > MnO; > CI0g >§*~

Pars 8 separacio do '*F, s slumina ¢ tratada com 4cido clorfdrico e lsvads com #gua. O
tratamento com #cido clorfdrico condiciona a alumina na forma:

ZAI-0
\Al -C
~AI-0

Ao e percolar a solugdo do fon fluoreto ('*F ), ocorre 8 seguints troca:

~ ~
Al - 0 Al -
- rd
Sai-c s £l O\AI-F +or
~ar-o0” San-



A eluic3o do fon fluoreto por hidréaido leva 3 substituigao:

A0S I—F + OH" NN I—OH + £~
- — *
:Al-o/A \AI—O/A

Desta forma, ao se condicionar a alumina na forma de cloreto, obtém-e um excelente trocador
anidnico, conseguinda-se separar o 'F dos cétions que constituem os principais contaminantes que so:
24Ng, Y2K, 0 préprio litio e o tricio formado.

As diferencas de afinidades dos anions em relacdo & alumina e a grande afinidade mostrads pelo
fluoreto conferem a esse método um caréter altamente seletivo, permitindo a obtengdo do '®F em alto
grau de pureza, por meio de simples procedimento. A alumina comparads &s resinas trocadoras,
apresenta a vantagem de ser mais resistente 3s radiacdes.

CAPITULO 11l
PARTE EXPERIMENTAL

Neste capitulo sdo apresentados os procedimentos preliminares utilizados para 8 separagdo do
'8F em coluna de alumina. Registram-se as observacbes e conclusdes que cunduziram as pesquisas no
santido de se estabelecer o método mais conveniente para ser utilizado na produgdo rotineirs do
radioisétopo.

Na primeira parte, s3o0 mostrados os testes iniciais e a identificagdo do radioisétopo obtido. Na
sequnda e terceira partes se estuda a separagdo do ‘®F, levando-se em conta o rendimento do processo
utilizado por Stang e cs fatores que podem alterd-lo. Na quarta parte analisa-se a forms qu/mica do '*F
produzida; na quinta parte sdo estudados os tratamentos térmicos da alumina e a contribuicdo deasses
tratamentos no aperfeicosmento do processo de separacio do '®F, Nas duas Oltimas partes sdo
mostradas as possibilidades de se utilizarem eluentes menos concentrados, os rendimento obtidos & a
possibilidade da produgdo do radioisdtopo em solugles com menor teor de sluminio com o conseqiiente
aumento nas percentagens de ' *F sob a forma de '*F -

(11,1 — Ensaios Preliminares

101.1.1 = Identificagio do Radioisdtopo Formado na Irradiscdo de Carbonato de Litio

. Antes de se proceder 80 estudo das condi¢des de separaco do '*F em coluna de alumine,
determinou-se o espectro das radisc3es gams emitides pelo aivo apds a lrradiacio e depois de um
perfodo de decaimento de 24 horas.

111.1.2 — Materiel Utilizado

Para olvo usou-se carbonato de Iftio analftico, nflo enriquecido, de procedéncia "Merek’’. Um
grame do produto foi colocedo em tubo de polietileno e selado & quente nas extremidades. Dimens3es
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do tubo: didmetro interno 0,8 cm, didmetro externo 1,0 cm, comprimento 4 cm. O alvo foi irradiado por
30 minutos na estago automitica n®1 do reator IEAR-1 onde o fluxo de néutrons térmico &
6x10' nerm 7 seg”'. Apds a irradiagio, o material foi dissolvido em HCI6N, sendo a operagio
realizada em capela com exaustdo e blindada com tijolos de chumbo de 5 cm de espessura. A solugdo
clorfdrica concentrada foi diluida com agua e desta, tomou-se uma aliquota para a espectsometria de
raios gamas.

11.1.3 — Equipsmento de Espectrometria de Raios Gema
Foram utilizados, alternadamente dois espectrdmetros de raios gama:

1) espectrdmetro de raios gama providv de detetor de Nal{T)), tipo pogo, de 5 x 3,2 cm,
acoplado a um analisador de pulsos monocanal;

2) espectrdmetro de raios gama provido de detetor de Nal(TH, tioo pogo de 5 x 3,2 em,
acoplado a um analisador de pulsos de 400 canais.

A Figura 1 apresenta o espectro obtido imediatamente apds a irradiagdo e dissolugdo do alvo.
Podemos identificar o pico de 0,51 Mev caracterfstico do '*F & o respectivo pico de soma em 1,02 Mev.
Embora a amostra examinada n3o tivesse sofrido nenhum processamento para separar o ' ®F, ndo foram
observados picos referentes a outros radiois6topos gama emissores, que N3o aparécem no espectro em
virtude da alta atividade apresentada pelo '®F. Na Figura 2 encontramos o espectro do alvo irradiado,
determinado 24 horas apbs a irradiagdo, quando a atividade do '®F j& hovia decafdo mais de doze
meias-vidas, podendo-te notar a presenca de ?*Na, radioisétopo que se forma mesmo em irradiagBes por
perfodos curtos.

1.2 — Uso ds Coluns de Alumina para » Seperagiio do '*F

O método de separagio do '°F baseou-se, em linhas gerais, naquele introduzido por

Sum's‘jz) ¢ que tem sido utilizado por outros autores na produgdo desse rodioisétopo""”"o"m.

0 alvo, apbs ser irradiado e dissolvido, foi percolado em solucio fevemente dcida por coluna de
alumina previamente condicionads por dcido clorfdrico. Dessa maneira o '*F ¢ fixado pejs slumina; a
coluns em sequida é lavads com dgua levemente acidulads (HCI) e, finsimente o redioisétopo ¢ elu/do
com k. irbxido de sédio.

111.2.1 — Alvo, Resgentes e Vidraris

Alvo: um grama de carbonsto de Iftio anslftico, nfo enriquecido, procedéncia “Merck’’,
acondicionado e irradiado conforme especificacdes contidas no (tem 11.1.2.

Resgentes: écido cloridrico, snalftico, Baker, nacionsl, soluglo BN; — Midréxido de sddio,
snalftico, Carlo Erba, nacionsl, solucBes 2N e 0,1 N; — indicador azul de bromo timol, procedincie
slemi, Merck, soluglo 0,1%.

Vidrarie: todo materisl utilizado, fabricado em vidro ‘pyrex'’,

11.2.2 = Preperaglio ¢ Condiclonamento da Coluna de Alumine

Dez gramas de slumina cromatogréfice segundo Brockmenn tipo 11.111, foram lavadas com duss
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porgies de 50 mi de HC! 0,5 N decantando-se e desprezando-se as particulas sobrenadantes. Em seguida
lavou-se com duas porgdes de 50 ml de dgua destilada, decantando-se e jogando-se fora as particulas em
suspens3o. Transferiu-se uma parte desta alumina para uma coluna de vidro de 1,5 cm de didmetro
interno, com suporte de placa porosa G-2. Tomou-se uma coluna de alumina de 2 cm de alture {cerca de
3,2 g de alumina seca) que foi tavads com &gua destilada até que o pH da 4gua efluente fosse 0 mesmo
da influente e verificou-se que o efluente estivesse impido, sem a presenga de partfculas de atumina,

11i.2.3 — Modo ds Operagio

a) Dissoluglio do slvo: o carbonato de !itio foi dissolvido em HCi6 N, o pH acertado para
56 com NaOH 2 N e a solugdo diluida com agua destilada até 10 ml.

b) Percolagdio: a solugdo foi passada pela coluna de alumina com uma vazdo entre 05 ¢ 1 ml
por minuto, correspondendo a uma velocidade de 0,28 8 0,57 ml.cm™2 min.”!. Apés a
percofacdo, a coluna foi lavada com 30 mi de 4gua destilada acidulada com HCI (pH 3-4).

c) Eluvigdo: foi realizada com NaOH 0,1 N nas mesmas condigdes da percolacdo. Toda a
operagdo toi feita 3 temperatura ambien‘e, durante cerca de 80 minutos.

Stang(sz' propbe um artificio para a determina¢do do volume Gtil do elufdo que se deve

coletar: a 40 m! do eluente adicionam-se 2 a 3 gotas de solucio de azul de bromc timol a 0,1%. A
solugdo eluente &, desta forma, tornada azul e passada pela coluna. O volume inicial é desprezado até o
momento em que a cor azul aparece no efluente, o que acontece apds 10 a 12 mililitros. Os proximos
15 mi sdo coletados e segundo o autor, contém a maior percentagem do radioisdtopo; o volume restante
& desprezado.

Em nosso trabalho, comparamos esse pracedimento com os dados obtidos por meio da curva de
eluicdo representativa do processo. Durante a eluigdo foram colhidas aliquotas de 2 mi e determinadas as
contagens relativas ao '®F, sendo as atividades obtidas corrigidas para um mesmo tempo. Uma curva de
eluicso & mostrada na Figura 3. Os resuitados fornecidos pelas curvas obtidas confirmam que podem ser
desprezados os 10-11 primeiros mililitros efluentes, pois o '®F 36 comeca s aparecer no 122 mililitro,
praticamente terminando apds o 30° mililitro elufdo.

Nas experiéncias destinadas ao calculo do rendimento do processo de separagio do '*F, foram
desprezados, para se ter uma margem de seguranca, os dez primeiros milifitros elufdos, coletando-se os
vinte subsequentes.

181.3 - Determinagio do Rendimento do Processo de Separagio do '®F em Coluna de Alumina

&) Amostrager:: foram tomadss alfguotas de 1 mi correspondendo s seguintes fracles:
solugdo influente, dgua de lavagem da coluna s ejuido.

b) Contsgens: computadas aquelas referentes so pico de 0,61 Mev e realizadas as correcBes
relativas 80s volumes de cada fracdo, relacionando-as so mesmo tempo,

) Rendimanto: Ceiculado pela férmula:

Atividade Percolada

= - - x 100
Atividede Recuperada
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Us rendimentos obtidos em uma sivie de 15 experiéncias sdo apresentados na Tabeia IV. Pelos
dados expostos, verifica-se que os rendimentos oscilaram entre 85 e 93%, nas tragses coletadas de 20 mi.
Em todas as experiéncias realizadas a fixacdo do '®F foi total, nio se observando 8 presenca deste
radioisdtopo no efluente. Por outro lado, nio foi verificada nenhuma perda de '*F durante as isvagens
da zoluna.

Tabels IV

Rendimentos de Separacio do '*F em Colune de Alumina
Tratada Segundo Steng

E xperiéncia N? Rendimento %
1 a7
2 86
3 88
4 93
5 91
6 90
7 85
8 93
9 90

10 91
11 85
12 90
13 92
14 %0
15 89

111.3.1 ~ Espectro @ Curva de Decsimento do '*F Purificado

Foram tomadas alfquotas de diversas solugSes do '"F purificado ¢ tragados os espectros das
radiacdes gama, 28 horas apds o final da purificagio. Em todos os espectros obtidos, ndo foram
observadas outras atividades gama além das correspondentes ao fluor. O desempenho da coluna de
alumina na separacdo do '°®F, fica evidente quando se comparam os espectros das solucdes de '®F
purificado com aqueles referentes ao inaterial impuro, A Figura 4 mostra um espectro das solugdes
purificadas do radioisétopo.

Paralelamente, foram realizadas determinacbes da meia-vida do '*F obtido, scompanhando-se o
decaimento radioativo do material purificado, computando-se a atividede Ifquida relstiva so pico
principal, em intervalos de 30 minutos, durante 5 horas. Os dados langados em gréfico semilogaritmico
mostraram valores de meia-vida do '*F préximo de 110-112 minutos, concordants com aqueles citados
na literatura. A Figura 7 mosira uma das curvas de decaimento obtides.

111.3.2 — Efeito do pH d» Solugdo Influente na Fixaclo do Radioisétopo

Foi verificado nas experidncias realizadas, que quando sa percola a solucdo do alvo em pH entre
6 e 8, obteva-1e ums fixacdo total do fllor ns coluns de slumina. Em solucio de mais slta acider
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verilicou-se que o radiois61opo comegou a passar para o efluente, com consequente diminuigio do
rendimento. Percolando-se a solugdio em pH entre 3 e 1, ocorreram perdas de até 20%.

Takahashi et alu(s", estudando a adsor¢do de alguns dnions em alumina, concluirarn que a
adsor¢So mixima do fon fluoreto ocorreu em pH neutro e que em pH baixo {0 a 2) a adsorgdo diminui
consideravelmente. Os resultados que obtivemas concordam com essas observagoes.

111.3.3 — Vslocidadss de Percolacio e Eluicio

Nas experiéncias realizadas preliminarmente, foi adotada, para as velocidades de percolagdo e
eluigio, uma vazdo entre 0,5 e 1 ml por minuto, com a solugio fluindo em queda livre, sem auxflio de
vécuo & com correcOes periddicas. Computando-se 8 drea da coluna cujo didmetro interno é 1.5cm, 2
velocidade de escoamento correspondente situou-se entre 0,28 e 0,57 ml.cm™2.min.”'. Em experidncias
posteriores, a velocidade de percolagic foi aumentada até 1,13 mbicm. 2. min,”' (vazdo de Z ml por
minuto), sendo observada a fixacdo total do '®F. Por outro lado, a velocidade de eluicdo foi aumentada

até 0,85 ml.cm™'.min.~!, (vazdo de 1,5 ml por minuto), sem diminuicdo do rendimento.

111.4 — Forms Quimica do '"F

O conhecimento da forma quimica do '®F ¢ indispensdvel tendo em vista a aplicagdo a que o
radioisbtopn se destina. Para uso como tracador se utiliza o produto na forma de fluoreto. Para usos em
medicina, normalmente se utiliza o '*F como fiuoreto, embora alguns médicos usem o radioisétopo na
forma de fiuoraluminato AIF ¢)3-!18.31.46})

Na determinacdo da forma quimica de radioisdtopos, a cromatografia em papel é uma técnica
de grande utilidade e um processo simples que tem sido usado no controle de qualidade de outros
radioisdtopos produzidos no LE.A. Por esse método foi investigada a forma quimica em que se encontra
o '®F, antes de se percolar a solug3o de carbonato de i(tio pefa coluna de alumina e no produto elufdo.
A melhor indicagio de que o '*F se encontra na forma de fluoreto, apés dissolugdo do carbonato de
Iftio em 4&cido clorfdrico, ¢ a adsorgdo desse fon pela alumina. Entretanto, apbs a separacio das
impurezas catidnicas o radioisdtopo encontra-se em maior quantidade, na forma de fluoreto
complexo' ! 1:40.48.52).

Um método de cromatografia ascendente'#8! om papel foi adaptado utilizando-se fiuoreto de
sddio ndo ativo, a fim de se determinar, inicialmente, os valores de referéncig do R, caracterfsticy do
fon fiuoreto e de formas complexas, como (fuoraluminato {AIF )3~

11.4.1 — Método de Cromatogratis Ascendente em Papel, para Determinar Valores de Referéncla dm R
dos lons Fluoreto e Fluoraluminato

—

Resgantes PA @ Material

— Fluoreto de sédio, nacional, Cario Erba, solucio 2%;

Hidroxido de sédio, nacional, Carlo Erba, solugdo 2N;

Acetato de chumbo, nacional, Baker;

i

Butanol normal, nacional, Baker;

Acido clor fdrico, nacional, Baker, soluglio 0,1 N*
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— Metanol, nacional, Baker;
— Papel Whatman ne1, tiras de 2 x 20 cm;

— Provetas adaptadas com tampa, volume de 100 mi, para desenvolvimento dos
cromatogramas;

— Gerador de H,S.

b

Procedimento

Transferiu-se para a fita de papel alguns microlitros da solucdo de NaF alcalinizada com
NaOH (pH > 10). Apds secagem em corrente de ar, 0 cromatograma ¢ desenvolvido pela
mistura: n-butanol, adgua (30:40:30 ml), por 2 horas. ApGs a corrida a fita foi seca ao ar e
borrifada inicialmente com solugdo 0,1 N de HCI, em seguida com solugdo 1% de acetato
de chumbo e entdo lavada exaustivamente em #gua destilada. No local onde se fixou o F~,
formou-se um precipitado de PbCIF que foi transformado em PbS passando-se ums
coriente de H,S pela fita. A mancha formada porle ser preta ou castanho, dependendo da
massa de fluoreto adicionada. Para estudo do R' de formas complexas, utilizou-se solugcdo
de fluoreto com aluminio presente em forma de aluminato, usando-se um excesso de
aluminato para a formacdo do (AIF,)?~ que foi revelado da mesma maneira que o fon
fluoreto. A Tabela V mostra um conjunto de valores obtidos para os R, do fluoreto e do
fluoraluminato inativos.

111.4.2 —- Aplicagio do Método de Cromatografia em Papel, ds Solucdes de '* F

O procedimento adotado + as condi¢Ges de operacdo, foram os mesmos que aqueles
especificados no ftem 111.4.1, Apds 2 horas de corrida do solvente a fita foi seca ao ar, e cortada em
tiras de 1 cm de largura. Aquelas que apresentaram atividade foram redivididas em tiras de 0,25 cm pars
melhor definicio do R,. A atividade de cada fragdo foi medida no espectrometro de raios gama
monocanal e feitas as correcdes de tempo apds o desconto da radiagio de fundo.

Iniciaimente foi utilizada a cromatografia de papel para as solugoes de Li;CO; irradiado,
dissolvido em HCI e o pH acertado para > 10 com NaOM. A Figura 6 apresenta urmn cromatograma t{pico
relativo a0 '®F presente nessas solucdes.

Na Tabela VI estdo relacionados os valores de R, do fltor na solugdo resultante da dissolugdo
do carbonsto de Iitio irradiado. cobtides em vinte cromatogramas examinados. Os valores de R,
encontrados para '*F- oscilaram entre 0,42 e 0,46, sendo semelhantes sos encontradcs com fluoreto
instivo. A presenca de atividades relativas 3s formas de fluoreto complexo indicadas por R' préximo de
rero ndo foi encontrada, confirmando que o '*F 4 produzido na forma de fluoreto. Shikata'*
encontrou para o '*F com carregador de fluoreto um R, de 0,43.

A forma quimica do '"F eluido com NaOH foi investigada. Um cromatograma representativo ¢
mostrado na Figura7. O '*F obtido pels eluigio da coluna, apresentou-se sempre em dois pontos
diferentes; um com R' na faixa de 0,42 — 0.48 indicando sua presenca na forma '®F “e outro com R'
igual ou préximo de zero relativo a formas complexas do '*F.

Na Tabela VIl apresentamos os valores obtidos em quinze cromatogramas, para os R, das
formes quimicas do '"F separado em coluna de slumine de acordo com o método de Stang e ss
respectivas percentagens da forma compiexa, em relacdo & etividade total.



Tabels V

Valores do R, pera Fluoreto ¢ Fluorsluminsto Instivos
Determinados por Crometografie Ascendente em Pape!
Whetmen n® 1
Solvente: n-butsnol, metanol. égua (30, 40, 30 mi)
Tempo de corrids : 2 hores

Experiincis N° R, do F~ R, do Fiior
Complexo
1 044 0
2 043 0-0,04
3 043 0
4 0.42 0-0,03
5 043 0
6 043 0-0,05
7 0,44 (1]
8 0,46 0
9 0,42 0-0,06
10 0,43 L
1" 0,44 (1]
12 0,42 0
13 0,45 (1]
14 0,45 0-0,04
16 044 (1]
16 0,43 0
17 044 0
18 043 002
19 0,43 0
0

20 0,45
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Tabela VI

Valor de R, Ueterminado pars o '5F Presente em Solugdes

do Alvo Irredisdo

Cromatograma N° R, Obtido
1 0,44
2 0,45
3 043
4 0,45
5 0,43
6 0,44
7 0,44
8 0,46
9 0,43

10 0,45
11 0,43
12 043
13 0,43
14 0,45
15 0,44
16 043
17 0,44
18 0,46
19 043
20 043

Sotvente: n-butanol, metanol-dgua (30, 40, 30 ml).
Tempo e corrida = 2 horas; Papel Whatman ne 1,
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Tabela VI

R, dss Atividedes Presantes no '°F Separado em Coluna de
Alumins de Acordo com Stang

Cromatograms N R, '*F R, %
Forma Complexs Forma Complexa

1 0,43 0 51
2 0,44 0 62
3 0,43 0,05 3
4 0,43 0 54
6 0,44 0 42
6 0,46 0,04 K}
7 0,43 0,03 47
8 0,44 0 k")
) 0,43 0,06 50
10 0,46 0,07 42
1" 0,43 0 44
12 0,43 0 38
13 0,45 0,03 39
14 0,45 0 42
15 0,44 0 a8

Soiwente: nbutanol, metanol, dgue (30, 40, 30 mi).

Tempo de corride: 2 horas.
Papel Whetman ne 1.
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1115 — Tratementos Térmicos ds Alumina e suas Comsegidncias ne Separagio do '*F

A calcinacdo da alumina de Brockmann a 1000°C mostrou ser um tratamento de grande
eficiencia na melhoria de algumas de suas propriedades no que diz respeito & separagdo do '°F.
Alguns pesquisadores tem se utiizado de aluminas cromatogréficas submetidas & calcinagdo
pvévia“:"‘e's". No caso do flior os tratamentos térmicos influiram principalmente na reducdo do
teor de alumina dissolvida pelo eluente, com a consequente reducdo no teor do radioisbtopo sob
forma de fluoraluminato.

Com o método de Stang verificase grande dissolugdo da alumina pelo eluente
(NaOH 0,1 N). Determinacdes do teor de aluminio presente no produto final, realizadas por
espectrofotometria utilizando-se aluminon como complexante, mostraram teores de aluminio entre
172 e 230 ug por mililitro.

1115.1 - Tipos de Tratamento

A calcinagio da alumina foi realizada em forno elétrico e seguida por tratamento quimico.
Foram feitos os seguintes tratamentos:

no1: calcinagio a 400°C por 6 horas, seguindo-se de fervura em HCI2 N por 30 minutos
e lavagem com dgua destilada até pH 5-6.

no 2: calcinagdo a 700°C pcr 6 horas, sequindo-se de fervura com HCI3N por 30
minutos e lavagem em agua destilada até pH 5-6.

no 3: calcinacio a 1000°C por 5 horas, seguindo-se de condicionamento com HCI2 N a
frio ® lavagem com agua destilada até pH 5-6,

no 4: calcinagdo a 1000°C por 5 horas, seguindo-se de fervura em HCI2N por 30
minutos e lavagem com dgua destilada até pH 5-6.

n® §; tratamento idéntico ao n® 4, substituindo-se o0 HCI 2 N por HCI concentrado,

no B: calcinagio a 1000°C por S horas, seguindo-se de fervura em HCI2N, por 30
minutos, lavagem com A4gua destilada e fervura em NaOH 0,2 N por 30 minutos, condicionamento
final com HCIT N a frio e lavagem com &gua destilada até pH 5-6.

As colunas preparadas com as aluminas tratadas termicamente, tinham as mesmas
dimensdes da coluna usada nas experiéncias anteriores: diametro 15c¢cm e altura 2cm. As
condi¢des de operagdo foram aguelas citadas no item 111.3.3,

111.5.2 — Resultados Obtidos com os Tratasmentos Térmicos da Alumina

° Em todas as experiéncias feitas com a alumina termicamente tratada, verificouse retencdo
total do '*F, nfo se observando perda do fllior no efluente. As alteracies que cada tratamento
causdu na separacio do '"F foram as seguintes:

n°® 1: n3o foram observadas alteracGes na. condighes de separacio. A curva de eluicio do
"®F mostrouse idéntica 4 da Figura 3, relativa 3 alumina n3o aquecida. As percentagens de '"F
em forma de fluoreto complexo Bapresentaram.se entre 30 e 50%. Este resultado difere do
encontrado por Shika(a“a’, que trabalhando com alumina de Brockmann calcinada a 400°C, encontrou
cerce de 16% o '"F sob forma complaxa.
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no 2: neste caso o '*F aparece no eluido apbds o 8° mililitro de eluente e as percentagens de
'8F gbtido em forma complexa continuaram de 30 a 50%.

no 3: houve grande modificag3o nas condiBes de eluicdo do ftior. O radiocisdtopo foi efiufdo a
partir do 3° mililitro e nos dez mililitros sequintes, foi recuperado com um rendimento e+ torno de
90%. A percentagem de '*F sob forma complexa diminuiu, chegando a cerca de 10 2 5%

n%. 4, 5, 6: os resultados apresentados usando-se alumina tratada por esses trés métodos, foram
semeihantes aos de n? 3.

Pelos resultados, verificou-se que quando se usou alumina tratada a 1000°C, foram obtidos os
seguintes melhoramentos:

a) redugio do volume da fracio coletada, obtendo-se o '®F em maior concentragio
radioativa;

b) possibilidade de utilizagio do eluente em concentraces mais baixas, visando reduzir o
teor de alumina dissolvid: com conseqiiente diminuigdo da percentagem de fluoreto
complexo;

c) reducdo do tempo de operacio, mesmo utilizando-se eluente em concentragdes mais
baixas.

Os resultados expostos indicam que os tratamentos quimicos apds a calcinagdo da alumina, ndo
interferem na retengdo e eluigio do e as alteracGes observadas sendo devidas 2o tratamento térmico.
Entretanto, estudos realizados por Takahashi et alii‘s‘”, mostraram que a fervura em &cido cloridrico
apbs o tratamento térmico diminuiu 2 dissolucdo da alumina em relagdo a diversos tipos de influentes,

em uso prolongado. Essa caracteristica & importante para aplicagOes em trabalhos rotineiros.

Escolhendo o método no 4 para tratamento das colunas de alumina em trabalhos subsequentes,
estudamos as condicdes de elui¢do do flGor com hidrdxido de sddio em diversas concentragGes: 0,1 N,
0,05N e 0,01 N. As curvas de eluicdo sdo apresentadas na Figura 8.

111.8 — Rendimentos Obtidos com o Eluente em Concentragoes Diversas

Conforme indicado na Figura 8, as curvas de eluicio para NaOH O, 05N e 0,1 N n3o diferem
muito. Com NaOHO,1N, o '*F comeca a sair no 4° mililitro e com NaOH 0,05N, a partir do 5°
mililitro eluido. Com NaOH 0,01 N, o flior comeca a ser eluldo a partir do 9% mililitro, Foram
calculados os rendimentos para cada eluente, coletando-se 10 mililitros a partir do inicio da eluigdo, de
modo andlogo ao mostrado no item [11.3 & que sdo apresentados na Tabela VIIl,

Com a utilizacdo de NaOH mais concentrado, 0,1 N, obteve-se rendimentos ligeiramente maiores
do que guando se usou NaOH 0,05N e 0,01 N, para 0 mesmo volume coletado. Entretanto 0 uso de
eluente menos concentrado apresenta vantagens que ser3o vistas em seguida.

110.7 ~ Teores de Aluminio Presentes no Produto e Parcentagens de '*F como Fluorslumineto

Foi determinado o teor de aluminio presente no produto, como conseqiiéncia da dissolugio da
sluming pelo eluente. A Tabela IX apresents os valores obtidos em solugdes contando '*F sluldo da
colunas de alumina com hidréxido de sédio, 0,1 N, 0,05N e 001N, A determinaco do teor de
sluminio foi realizada por espactrofotometria, utilizando-se um espectrofotdmetro UV-VIS,
Coleman 139. O alumfnio foi determinado por complexagio com aluminon em meio cloridrico e as
leituras realizadas em 525 nm. Ums rata padr3o § mostrade ne Figura 9.
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Tabela VII

Rendimentos Obtidos com a Separaclio do '*F em Coluna de Alumine
Calicineds 8 100°C o Fervids em Acido Clorfdrico

Eluente NaOH Volumes coletedos: 10 ml
Experiincia Concentrecio de NaOH
NO 01 N 0,05 N 001 N
% % %
1 80 85 82
2 1] 84 86
3 87 83 B4
4 87 82 84
5 89 B84 83
8 90 85 82
7 92 86 85
8 91 85 85
9 89 93 82
10 92 84 83
Tabels 1X

Teores de Aluminio em Solugdes de '*F Separado em Colune de Aluming
Tratads 8 1000°C o Fervids em Acido Clor(drico

Efuente: NoOH 0,1; 0,06 N ¢ 00V N

Amostra pa Al/mi

[ }4 01N 0,05 N 001 N
1 34 24 8
2 36 19 10
3 29 31 7
4 30 27 12
6 27 27 10
] 32 29 8
7 36 25 "
] 28 23 9
9 31 20 8

10 7} 24 12
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Verilicou-s2 que quando se usou a alumina termicamente tratada, os teores de aluminio no
produte diminuiram consideravelmente; por outro lado, a utilizacio de NaOH 0,01 N como eluente
causou a menor dissolugdo da alumina, sendo apropriada para a produgio rotineira. Pouca diferenca no
teor de alumfnio encontrado no produto foi observada ao se substituir a solugdo de NaOH 0,1 N por
NaOH 0,05 N.

Foram determinadas as percentagens do radioisétopo presente sob forma de fluoraluminato,
com 8 utilizagdo do processo cromatogrdfico descrito no item 111.4.2. Verificou-se a presenga de menores
percentagens de Huoreto complexo no produto com menores quantidades de aluminio. Nas solugGes de
'8F com teores de 19 a 36 ug Al/m) encontrou-se de 10 a 16% do radiocis6topo sob forma complexa.
Nas solucdes com menor concentra¢ao de aluminio, 7 a 12 gg/ml, a percentagem de fidor sob forma
complexa oscilou entre 4 e 10%.

CAPITULO IV
PRODUGAO ROTINEIRA DO FLUOR-18

Neste capftulo, dividido em quatro partes, sdo abordados os aspectos relativos & producdo
rotineira do radioisStopo e as atividades obtidas.

Na primeira parte s3o vistas as condi¢oes de irradiagio das amostras e os dispositivos utilizados.
Na segunda parte sio mostrados o equipamento para O processamento qufmico ¢ 0 modo de operagdo
desse equipamento. Na terceira parte sdo feitas considerages sobre a determinagdo das atividades do
'"F produzido. Na Oltima parte comparam-se os valores tedricos calculados com aquefes obtidos nas
irradiagdes realizadas.

IV.1 ~ UtilizegBo de Alvos de Carbonato de Litio Enriquecido no Isétopo SLi

Na fase experimental utilizou-se como alvo, pequenas quantidades de carboneto de Iftio
snalitico, sem enriquecimento isotdpico o qual foi irradiado por aiguns minutos. Foi provads sus
utifizacdo para a produgdo rotineira do radioisdtopo, verificando-se que esse material ndo se mostrou
spropriado para tal finalidade, conforme serd mostrado, Apds a irradiagio do alvo, este deve ser levado
para 0 processamento quimico, sendo necessdrio que o tempo de resfriamento nfo exceda 8 20-30
minutos. Isto 4 importante, tendo em vista a meia-vida curta do '®F, a fim de nfo se perder o
tadioisétopo por decaimento,

A irradiaclo de carbonato de Iftio ndo enriquecido, para a produclo de '®F em escals de
milicuries, exige o emprego de grandes massas de alvo (10 — 20g) encerrsdas em recipientes de
sluminiof8? qgue ficom bastante stivados. Durante a irradiacdo formamse os seguintes radioisétopos 8
partir dg 27 Al

1AL (ny)  13A1, meisvide: 2 minutos
:;Al (n,p) :;Mg, meis vida: 9,7 minutos

1M1 (na)  J{Na, meisvida: 15 horas
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Nas condigGes atuais de retirads do restor e transporte do material irradiado, é necessdrio que
se deixe os recipientes de aluminio decsir por um tempo considerado longo em relagdo 4 meia-vida do
Y8F. 0 que torna impraticdvel o emprego desse tipo de recipiente.

Bons resultados foram ebtidos utilizando-se pequenas massas de carbonato de Iftio enriquecido
em 95% no isbtopo ° Li, acondicionados em tubos de quartzo. O carbonato de Iftio enriquecido utilizado
foi o produzido pelo Laboratério Naciona! de Oak Ridge, USA.

IV.1.1 — Tipo de Recipiente de {rradiagio

Tubos de quartzo tem sido largamente utilizados na irradiagdo de diversos tipos de alvo. O
quartzo possui a vantagem de ser pouco ativado pelos néutrons do reator, permitindo a retirads dos
recipientes e seu transporte, poucos minutos apds o final da irradiagio. Normalmente, retiram-se os
recipientes 20 minutos apds o término da irradiacdo. Além dessa vantagem, 0 quartzo possui tima
resisténcia térmica e ao ataque quimico. O alvo & encerrado em tubos de quartzo cilindricos com
didmetro interno de 4 mm, comprimento de 7,5 a 12,56 cm selados na chama nas extremidades.

€ necessirio que sejam utilizados tubos com pequeno didmetro interno, em virtude de alta
secc3o de choque do *Li, cerca de 953 barns, 0 que j4 causa depressio do fiuxo de néutrons mesmo em
recipientes de pequena espessura. O tubo de quartzo é acondicionado em um outro de polietileno rigido,
selado a quente nas extremidades, por seguranga. O conjunto é irradiado diretamente no reator, em
fluxo da ordem de 10" n.cm~?.seg™’, por um periodo de 3 a 4 horas. O polietileno é também um
material que pouco se ativa, embora com menor resisténcia térmica. Os recipientes de irracd 3o
utilizados s3o mostrados na Figura 10.

A irradiacdo do material diretamente colocado em recipientes de polietileno foi experimentada.
Entretanto, verificou-se que estes se rompiam devido a press3o dos gases formados durante a irradiagdo.

Cerca de 16 conjuntos de quartzo e polietileno foram irradiados nas condigbes citadas, ndo se
observando nehuma ruptura, Os recipientes irradiados foram transportados para o laboratério em
blindagem de chumbo de 2,5 cm de espessura, nunca tendo sido superior 3 1,0 miliroentgen/hora a dose
a8 um metro de blindagem.

1V.2 —~ Céjuls de Processamento

O equipamento utilizado para o processamento rotineiro, mostrado na Figura 11, foi instafado
em célula de blindagem de tijolos de chumbo de 10 cm de espessura, sendo as operagdes realizadas por
controle externo, As doses fora da célula, durante os processamentos realizados, mantiveram -~ a0 nivel
da radiagdo de fundo focal, cerca de 0,1 a 0,3 miliroentgens por hora.

Equipsmento:

g. b, ¢, d, entrada dos reagentes balGes A, 8 de vidro pyrex, 125 ml frasco F, pars dissolucdo
de alvo, de vidro tipo pyrex, capacidade 100 mi, provido de agitaco magnétics; barre do egitador
revestida de teflon, torneiras de teflon n®s 2, 3, 4, 5, 7 de 2 vias, n® 6 de 3 viss. Colune de vidro pyrex,
com suporte de placa de vidro sinterizado G2, diimetro interno 1,5 cm. Condutores de Polietiteno.
Frasco de polietileno de 10 litros, pars colsta dos eflusntes.

Reagantas analfticos padronizedos:

HCI 6N & HCI 1N, Bakar nacional. NaOH 2N ¢ NaOH 0,01N, Cario Eiba nacionaf.
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Figurs 10 — Conjumtos de recepientes usados pars irradisclo de carbonsto de iftlo enviquecido,
om tsmanhos natursis.

1 de qusrtzo pera 0,6 g de sivo

1’ externo de polietileno

2 de quartzo pers 0,9 g de slvo

Z externo de polistileno

3 externo de polietileno pera 2 recipientes de quertzo ds 0,0 ¢.
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Processamento:

Antes do processamento, lava-se 8 coluna com 50 mi de NaOH 0 IN, introduzidos em A,
stravés da entrada d rom 2 torneira 6 aberta para a coluna. Abre-se 2 torneira 6 para o efivente e, por d,
lava-se A com S50 m! de sgua destilada; depois, com 6 aberta para a caluna passase 50 ml de igua
des*ilada. Através de c, com a torneira 6 aberta para a coluna, passam-se 50 ml de HCI IN. Lava-se A
com 2 porghes de 50 ml de dgua destilada, introduzidas pela entrada ¢, descartando-se para o efluente. A
colunz ¢ finalmente lavada com 120 ml de dgua destilada, introduzidos, pelo mesmo caminho, estando
pronta para O uso.

O alvo irradiado é colocado no trasco de dissolucdo, introduz-se HCI pela entrada a, usando-se
um ligeiro excesso, cerca de 5 ml de HCI 6N por grama de alvo. Agita-se, introduz-se pela entrada a 2
porgoes de 5 ml de sgua destilada. Acerta-se o pH para 5-6 com cerca de 1,1 ml de NaOH 2N por grama
de alvo, gotejados através da entrada b e 0 volume da solucio & completado para aproximadamente 20 a
28 mililitras, variando com a quantidade de alvo utilizada.

A solucio & transferida para o baldo A, fazendo-se vécuo pela torneira 5. Abre-se a torneira 7
para 0 ar e, com a torneira 6 aberta para a coluna, percola-se a solucdo em vazdo de cerca de 2 mi por
minuto {35 a 40 gotas por minuto). Lava-se o frasco de dissolugdo com Smi de dgua destilads,
transferindo-se para o baldo A e deste, passando-se pela coluna. Lava-se o0 baldo A com duas porgoes de
50 m) de sgua destilada {c}, descartando-se para o efluente geral. Apds a percolagcdo, a coluna ¢ lavada
com 20 m! de agua destifada, Yevemente acidulada com HCI {pH J), introduzidos pela entrada ¢ para 0
baldo A, com a torneira 6 aberta para a coluna. Fechase a torneira 6, lavase com 50 mi de Squa
destilada que s3o descartados para o efluente geral. Em sequida, completa-se a lavagem da coluna com
20 mi de dgua destilada, seguindo-se 0 mesmo caminho.

Eluise 0 '*F, introduzindo-se 20 m! de NaOH 0,01 N, pela entrada d para A em vazio de 1 8
1,5 ml por minuto (20 a 30 gotas por minuto). Desprezam-se os 9 primeiros mililitros e coletam-se o
sequintes em frasco de vidro tipo penicilina. O tempo de processamento ¢ de 60-70 minutos. A solugdo
V8 sai com pH entre 11,32 11,6

Apbs o processamento, a coluna de alumi- - 4 lavada sucessivamente com 50 mi de sgud
destilada, 50 m! de &cido clorfdrico 1 N e 120 mi de ... . destilada.

IV.3 — Medidas das Atividades Produzidas

As atividades dos radinisbtopos gama emissores s3o determinadas em uma cdmara de ionizacdo
marca Mediac, modelo 6362. Este mquipamento possui escalas que permitem 8 leitura das atividades de
diversos radinis6topos, com erro de t 3% sem enwretanto, possuir escala de leitura para o '*F. A
stividade de cada radioisOGtopo é determinada pela corrente de ionizacdo do volume Gt da cimars,
sendo est2 corrente proporcional 3 constante especitica de radiagio gama (I'), que & uma caracteristica
de cads radioisdtopo.

Pars @ determinacio da atividade de um radiois6topo qus ndo consta da escala, escolhemos
como padrdo de referéncia, um radioisétopo gue possu’ anergia média proxima @ do '*F. As leituras séo
feitas na escale do padrio & multiplicadas pela relagio de suas constantes especificas de radiacdo gams. O
radioisétopo foi o °"Ga, culo decaimento radioativo & constitufdo por B8% §' e 2% por capturs
sletrdnics. Este esquema ¢ muito semelhante 20 do '°F, aspresentando também reios gams de
sniquitac3do de 0,51 Mev. Escolheuse o *"Ga, por ser esse o Unico radioisdtopo constante do
equipamento usado com 81 carscier(sticas f(sicas adequadas. O fator de correcdo foi determinado pels
relacio.

1*°Gs

Atividade '*F = fleitura **Ga x TiE



sendo’

1'"°"Ga = 46 R/hr mCi a 1 e

I'"*F = 572R/Mr.mCi a 1em

Portanto: Atividsde '°F = 0,804 x leitura na escala **Ga. Assim, as determinagdes das stividades
produzidas foram teitas medindo-se o radioisdtopo na escala de *Ga e multiplicando-se o resultado por
0,804. Paralelaments forsm tomadas alfquotas de algumas soluc3es de '*F produzido e enviadas & Ares
de Fisica Nuclear (AFN) para medida da atividade absoluta das solucdes. As atividades do '°F
tornecidas por essa Coordenadoria, foram um pouco mais altas que aquelas calculas pela relagBo das
constantes especfticas de radiacio gama. Entretanto, os resultados dessas leituras caem dentro da faixa
de variacBo dos valores das medidas absolutas (5% de erro), como mostra a Tabela X, podendo-se pois
utilizar o fator 0,804 pars as leituras das stividades produzidas.

Tabela X

Comperaco das Atividades do '®F Lidas no Medisc
com Medidas Absolutes

Atividades (mCi)
Fonte N°
Medisc Medida Faixa de Variagho de
Absoluta Medids Absoluts
1 0,726 0,735 0,608 - 0,772
2 2,26 2,32 2,20 —2,44
3 2,54 2,60 247 -2,73
4 481 5,03 4,78 -65,28
(] 6,36 6,59 6,26 — 6,92

IV.4 — Estimstiva da Atividede Tedrics de '*F Produzida pels Irradiagio de Carbonato de L(tio

IV.A.Y ~ Fluxo de Tritons Gersdos Durents » Irradiagio do Alvo por Ndutrons Térmicos

A stividede de '*F produzide pels rescio secundsria '*0 (YH,n) ""F(R;), seris expresss pela
*quecio 8 mguir, caso fosse obtido um fluxo de tritons monoenergéticos @ constante stravés da smostra:

0,893t
M-eT% )
Ny g- %14 g P13y .
37x 107

Am



A = stividad» em miticuries
Nisg = nimero de itomos de '%0 presentes no alvo
0150 = seccho de chogue em cm?
¢y = fHuxo de tritons gerados pels reacio priméria $Litn,a)’ K {Ry), em tritons,
cm™? . seg.”!, considerados como se estivessem com s mesma energis ¢ o flixo
fosse constante.

t = tempo de kradiacio; Ty, = meia vida do '*F

0O fiuxo de tritons gerados pels kradiscio de carbonato de Iftio com ndutrons térmicos, ¢ da-
do entretanto, pela oxpressio:‘”’

Napi 0o &,

onde
¢34 (E) = fluxo de tritons de determinada energis, expresso em tritons.cm™ seg™' .MeV~'.
Ngy; = n® de dlomos do isStopo *Li por grama de alvo

04y = secclo de choque pers @ resclio R;, em cm’

]

¢, = fluxo de ndutrons térmicos, em néutrons. cm™’ . seg

{dE/dx) alvo = capacidede de freismento do elvo (stopping-power) pare os tritons, carscte-
ristica para cade energis dos tritons, em Mev.em?.g™!, sando que:

2 Li [
(ﬁE/d)tthco3 = :._,c—o, {dE/dx), | + m {dE/dx). +

+

(dE/dx)
LHCO;3 o

Os tritons gerzdios pels reeclo priméria R,, possuem energia méxima de 2,73 Mev, sendo gren-
de 8 perds de enargle desses tritons em choques com o8 molécules de alvo. A equacko 1 pode ser rees-
crits lavandoss em conte o variaclo de o ¢ ¢35, com s energis dos tritons

T T l‘ O1eg (E) ¢4, {E)dE
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o limite inferior de integracdo ¢ dado pela curva de excitagdo de R,, sendo E; = 0,5 Mev; abaixo desta
energia, a secgdo de choque para Ry ¢ zer0' 425! O limite superior E; =2,73 Mev ¢ a energia méxima
inicial dos tritons gerados durante a irradiagao.

IV.4.2 — Atividede Tedrica Produzida pels Irradiagio de 1 g de Carbonsto de Litio Nio Enriquecida
(7.42% ®Li), Durante 4 Horas a0 Fluxo de 10 *n.cm ™2 seg. !

Para esta determinacio, a curva representativa da equagdo {3) foi construfde dentro dos limites
fixados, tomando-se cada valor de A' em intervalos de 0,1 Mev. Os valores individuais de a,‘O(E), foram
tirados da fungio de excitacdo de R,. Na determinagdo dos valores de ¢'JN(E) para cada ponto da curve,
[} ‘dE/d")u,co, respectivo foi calculado @ partir dos dados das tabelas de “s!opping-power"‘sm. Além
dissa, usou-se:

2
1

= 1,397 x 10*' Stomos
Li

953 x 1072 ¢m?

Q
n

Li

No célculo dos valores de A, foi usado:

= 21
N”0 = 2,442 x 10" 4stomos e

0,693t

Ty,
(t-e % )=0776

A Tabela XI mostra os darlos utilizados para a determinacdo da atividade tedrica total. Esta foi
obtida por integracdo grdfica da curva reprasentativa da equagio (3), entre os limites 0,5 e 2,73 Mev.
Segundo 03 cliculos realizados, cerca de 4,7 mCi de '®F seriam obtidos so final da irradiaclo, nos
condig3es fixadas. A Figura 12 apresenta 8; diferentes atividades de ' *F calculadas em fungio da energia
dos tritons {curva representativa).

Stang obteve experimentaimente 2,9 mCi de '®F por grama de aivo irradiado em recipientes de
sluminio, nas mesmas condi¢des. {rradiando algumas amostras de carbonato de Iftio em tubos de
polietileno {dimetro interno 0,8 cm e comprimento 4 cm), scondicionados em envelopes de folhas de
polietileno, obtivemos de 2,5 » 3mCi de '*F por grama de slvo. Entretanto, nessas experiéncias foi
verificada s rupturs dos tubos, em virtude da pressio dos gases formados durante s irradiacdo, ficando o
material retido nO envelops externo,

« Um exsme dos rendimentos tedricos na obtenco de '*F, a partir de diversos tipos de sivos, foi
faits por Nozaki et afii'®"! sem estimativa para as depress3es de fluxo. Pare o carboneto de (ftio, fol
calculada ums atividede teérica de sstursclo da ordem de B,1 mCi de ' *F por grama de alvo, 0 que nas
condic3es anteriormente representariam cerca de 8,3 mCi de '"F por grama de slvo, so fine! da
irradiacdo.

1V.4.3 — Atividede Tebrics Produzida pels Ieradisgdo de 1 g de Carbonato de Litio Enriquecido em B5%
no (s6topo ?Li, Durante 4 Hores 80 Fluxo Té-mico de 10’ > n.cm~? 09!



Tabela XI

Valores para 8 Determinagio Tebrica da Atividade de '*F Preduzida por

1 Grama de Carbonsto de Litio Irradiado 4 Horss

Fluxo de 10'%n.cm™? . seg

L

Energia dos o da Reaglo dE/dx (E) para Fluxos dos Atividade
Tritons R, Li;COs** Tritons A,
(Mev} {em?) {Mev.cm? .g7')  (t.om? . seg”! . Mev'') (mCi.Mev!)
0.5 50 x107?* 594,42 2,24x10'° 5,74x10"?
0,6 1,0 x107?? 555,04 2,40x10'® 1,23x1072
0.7 1,0 x10°?? 517,36 2,58x10'° 1,32x107?
0.8 1,5 x10°%7 486,15 2,74x10'°® 2,11x107?
0,9 2,0 x10°%? 458,85 2,90x10'° 2,97x10°?
1,0 4,0 x10°?7 434,64 3,06x10'® 6,27x10°?
11 7,5 x107%7 413,00 3,22x10'° 1,24x10""
1,2 1,16x10°%¢ 393,73 3,38x10'° 2,00x107!
1,3 1,76x107%¢ 376,33 3,54x10'° 3,18x10°!
1.4 2,60x10°%¢ 360,53 3,69x10'° 493x10°"
1,5 3,75x10°2¢ 346,24 3,85x10'° 7,41x107!
;] 4,90x10°* 333,10 4,00x10'° 1,00x10°
1,7 6,00x10° ¢ 321,06 4,15x10'° 1,28x10°
1,8 6,60x107%4 309,89 4,30x10'° 1,46x10°
19 6,95x10"%¢ 299,56 4,44x10'° 1,58x10°
2,0 7,60x10°%¢ 289,95 4,59x10'° 1,70x10°
21 9,50x10°?* 281,02 4,74x10'° 2,31x10°
2,2 1,05x10°7% 272,75 4,88x10'° 2,63x10°
2,3 1,35x10°7% 264,96 5,02x10'° 3,48x10°
24 1,85x10°%% 257,70 5,18x10'° 4,91x10°
26 2,47x10°7* 250,82 5,31x10'° 6,73x10"
26 3,29x10°74 244,32 5,46x10'° 9,19x10°
27 4,60x10°* 238,24 6,60x10'° 1,32x10

<273 5,00%10°* 238,64 6,63x10'° 1,44x10

o - Secclo de choque.
dE/dx(E) - Capacidede de frelemento do sivo pera tritons de determinads energia
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Figurs 12 - Atividades teéricas de '*F produzidas em funclo da energia dos tritons.

o Carbonsto de Iftio nfo enriguecido,
@ Carbonsto de Iftio enriquecido em 95% no isétopo *Li.
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Utilizamos o mesmo critério adotado no item IV.4.2, com os valores relativos 80 sivo
enriquecido’

N = 1.59x10%? Stomos
sLi

- 21
NIGO = 2,62 x 10°® &tomos.

Foram corrigidos os valore; de “'stopping-power’” para o alvo enriquecido. Os dados calculados estio
apresentados na Tabela XII e a curva representativa é mostrada na Figura 12.

O valor teérico estimado foi da ordem de 55 mCi por grama de alvo. Os valores préticos
encontrados em 10 irradiacOes oscilaram entre 16 e 17 mCi referidos so final da irradiagdo. Estas
atividades sdo pouco inferiores dquelas reportadss por Thomas et alii'®%) (268 mCi por grama) e
superiores as encontradas por Scholz e Sodd''" (10 mCi por grama) e Helus et aliit 22 (12,6 mCi por
grama), comparadas nas mesmas condigoes de fluxo de néutrons e tempo de irradiacio.

CAPITULO V
TEORES DE PUREZA DO PRODUTO OBTIDO

Neste capftulo sdo mostradas as caracterfsticas de pureza relativas ao redioisdtopo produzido.
Comparam-se os valores encontrados com aqueles obtidos em escale experimental ¢ complementa-se a
determinag¢do da purezs quimica do produto.

Para os radioisbtopos de meia-vide da ordem de dias, o controle de qualidede pode ser feito
antes da entrega do produto ao usudrio. Entretanto para aqueles de meia-vida curta, tal controle &
impossivel de ser .ealizado tendo em visia & necessidade ds entrega imediata do radioisdtopo apds sus
producdo. Assim, os teores de pureza sio previamente determinados em uma série de processamentos
‘nde sd3o observadas as alteragdes que possam ocorrer na qualidade do produto. Foram realizados
dezesseis processamentos de radioisdtopos e os diversos tipos de testes e os resultados sdo mostrados
sequir,

V.1 — Purezs Radiostiva

A determinacdo da purezs radioativa nos produtos obtidos nos diversos processamentos,
consistiv na identificacdo de eventuais impurezas emissoras de raios gams e ne determinagdo do teor de
tricio presente que, como foi verificado, é a Gnica impureza radiostive presente nas solugdes de '®F.
V.1.1 - Espectrometria de Raios Gama

Para 8 identilicacdo de impurezss emissoras de raios gama, foi utilizado, além do equipsmento
citado no /tem 111.1.3, um detetor de germinio-Iitio acoplado » um snalisador de pulsos de 4096 canais.

As solucdes purificades do radioisdlopo foram examinedas 24 horas spés o final do
procsssamento, quando & possivel se determinsr impurezas sventualmente presentes @ que nfo sparecem



Tabels XiI

Valores para 8 Determinagio Teérica de Atividade de '°F Produzida por
1 Grama de Carbonato de Litio Enriquecido, 95% em °®Li
Irradisdo 4 hores 20 Fluxo de 10'*n.cem™? . seg”}
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.

Energia dos o da Reaclo dE/dx (E) para Fluxos dos Atividade
Tritom R," LiyCN,y*° Tritons A
(Mev) em? (Mev.cm?.g7')  (t.cm™? .seg”' . Mev')  (mCi.Mev")
05 5,0 x10°*? 590,41 2,58x10"! 6,77x107?
06 1,0 x10°?? 549,80 2,77x10"! 1,45x10™"
0,7 1,0 x10°%? 515,01 2,96x10'! 1,56x10"!
08 1,5 x10°7 483,77 3,15x10'! 2,48x10™"
0.9 2,0 x10-?7 456,77 3,34x10'! 351x107"
10 4,0 x10°? 432,83 3,52x10"! 7,30x107!
11 7,5 x10°*7 411,48 3,71x10'! 1,46x10°
1,2 1,15x10°%* 392,28 3,89x10'" 2,35x10°
13 1,75x10°%% 375,02 4,07x10"'" 3,7ax10°
14 2,60x10°¢ 359,35 4,24x10"! §,79x10°
1.5 3,75x10° %% 34520 4,42x10"! 8,70x10°
1,6 4,90x107?° 332,04 4,59x10"! 1,18x10
17 8,00x10°?* 320,10 4,76x10'* 1,50x10
18 6.60x107¢ 309,07 4,93x10"! 1,71x10
19 6,95x10° ¢ 298,80 5,10x10'! 1,85x10
20 7,60x10°7¢ 289,24 5,27x10"! 2,00x10
21 9,50x107%¢ 280,36 5.44x10"! 2,70x10
2,2 1,05x10°%% 272,13 6,60x10*! 3,07x10
23 1,35x10° %% 264,43 5,77x10'! 4,02x10
24 1,85x10° %3 257,13 5,03x10'! 5,73x10
25 2,47x10°* 250,27 6,09x10"! 7,86x10
26 3,20x10° % 243,80 6,26x10" ! 1,10x10’
2,7 4,60x10° 14 237,78 8,41x10"! 1,63x10?

. 2,73 5,00x10"?* 236,00 6.46x10'" 1,67x10°

0 — Secclo de choque.
°* dE/dx(E) = Cepacidads de frelamento do sivo pera tritons de determinada energia.
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sm solugoes com altas atividades de '®F. Em todas as solu:gGes examinedas 39 se verificou a presengs das
radiagbes gama referentes ac '8, confirmando resultandos anteriores. A Figura 13 mostra um espectro
tipico dessas solugOes, obtido com detetor de germinio-ltio.

Em solugOes de amostras irradiadas de carbonato de Iitio enriquecido, examinadas 24 horas
apos o final da irradiagdo, foram encontrados picos referentes 3 presenca de 2*Na e *2K. Um espectro
dessas solugGes ndo purificadas ¢ mostrado na Figura 14.

V.1.2 — Teor de Tricio Residual

A determinacio da quantidade de tricio foi realizada em cintiladores l(quidos, utilizando-se,
alternadamente, dois equipamentos:

1) Contador de Cintilagdo Liquida, modelo 81000, tabricado pela LKB Wallac.
2) Sistema de Cintilagdio Liquida, modelo 300, fabricado peta Nuclear Chicago.

Na Tabela X!l s3o mostradas, ao lado das atividades de '°F produzidas por grama de alvo
enriquecido e medidas ao final do processamento, os teores de tricio encontradas no produto. Essas
medidas se relacionam as atividades presentes noventa minutos apbds o término da irradiacdo. Isto
engloba o tempo de retirada do reator e processamento quimico. Verificou-se que na maioria dos casos,
o tear de tricio no excedeu 3 5% em relagdo 3 atividade do '®F. Em slguns casos esse valor mostrou-se
mais aito e isso deveu-se 3 lavagem incompleta da coluna de alumina, propositalmente efetuada. Os alvos
foram irradiados durante 2 a 4 horas em fluxos variando de 6,6 x 10'? 8 10" n.cm 3 seq*.

Tabels XIH

Atividedes de '? F Jbtidos 80 Final dos Processamentos e
Teores Residusus de Tricio

Alvo Massa Tempo de mCi de ' *F uCide *H
NO ] irradiaclio por grama de por mCi de % *H
th alvo b 2
1 05 2 28 341 34
2 05 2 25 56,4 5,6
3 05 2 24 224 2,2
4 0,5 3 32 194 19
5 05 4 35 45,6 46
8 10 4 4.3 16,4 1.6
7 1,0 4 4,2 63,8 64
8 06 4 44 48,2 48
9 05 3 48 28,5 29
10 10 4 5.4 19,2 19
-1 1,0 4 6.4 21,2 21
12 05 4 6,6 28,3 28
13 20 4 6.2 25,6 2,6
14 20 4 7,2 25,2 25
16 10 4 7.1 31,2 31
16 20 4 6.8 22,8 23
Amostres de V' o B irrediedss em fluxos de ordem de 6,6 ¢ 8,2 nem?. seg”", sy smontras
de 10 a 16 irradiades em fluxos de ordem de 10'>n.cm™? . seg™"
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V.2 — Pureza Quimica

V.2.1 — Teor de Litio

A presenga de tio nas solugbes de 'MF foi determinada por espectrofotometria de absorcBo
stdmica, que permite a identificacdo de I(tio em presenya de sédio oriundo do eluente. O processo de
purificagdo usado permitiu reduzir o teor de Iftio residual a niveis muito baixos. Amostras do produto
ebtido foram enviadas ao Laboratério de Absorgdo Atomica da Coordenadoria de Engenharia Quimica @
os resultados das determinacbes sdo mostrados na Tabela XIV. A Figura 15 mostra uma reta padrdo
relativa a Iitio puro e outra referente a 1itio em presenga de excesso de sbdio.

V.2.2 - Teor de Aluminio

Em determinacGes realizadas nas solughes do radioisdtopo produzido, os valores encontrados
para o alumfnio estiveram dentro da faixa anteriormente observada para o eluente NaOH 0,01 N,
conforme exposto na Tabela XV.

V.3 — Pureza Radioquimica

Os teores de fluoreto em forma complexa no produto, foram determinados pelo método de
cromatografia em papel, descrito no item 111.4.2. Foram observados valores entre 5 a 10%, concordando
com resultados anteriores e sdo mostrados na Tabela XV.

CAPITULO VI
DISCUSSAO

O método de separagdo de '*F em coluna de alumina, permite obter o radioisdtopo puro, livre
de carregador, com a utilizacdo de simples equipamento.

Verificou-se, por outro lado, que a substituicdo da alumina comum pela calcinada, foi de grande
importdncia na melhoria da qualidede do produto. Deve ser destacado, inicialmente, que com a
substituicdo da alumina sem tratamento térmico a concentragio radioativa do '®F pode ser dobrada.
Com a alumina convencional 8 fracdo coletada era de 20 ml, com a calcinada esse volume foi reduzido
pars 10 mililitros. Isto, além de dobrar a concentragdo radioativa do produto, representa uma reducdo
no tempo de processamento.

. Sem dGvida, 8 maior vantagem de se usar a alumina calcinada é0 fato de se poder empregar
eluentes mais dilufdos em volumes menores reduzindo sensivelmente o teor de aluminio no produto
final,

Quanto 20 teor de sluminio no produto e sua relacio com as percentagens de '*F em forma
complexa (AIF,*"), nossos resultados aproximaram-se, em linhas gerais, dos obtidos por Mudrové &
Svoboda'36), Esses pesquisadores observaram que, em solucdes de '*F contendo aluminio ne ordem de
6x10°*Mm (135 MO Al/ml), o radioisétopo se encontreva 5% em forma complexe e, pars concentracles
de sluminio 1,5 x 10°7 M (405 g Al/mi}, o '*F se achava toteimente em forma complexa.
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Tabels XIV

Teor de Litio nas SolupBes de '°F
Determinedo por Espectrofotometria de Absorglio Atdmics

Amostra pg de Litio por
No mi de solucio
1 1,12
2 0,3
3 0,3
4 0,35
5 0,23
6 0,33
7 0,35
8 0,57
9 0,36
10 <02
" <02
12 < 0,2
13 <072
14 <02
15 < 0,2
16 <02
Tebels XV

Teores de Aluminio ¢ Percentagem de FliGor em Forma Complexs Encontrades
om SolucBes de '°F Obtidoem Diversos Processamentos

Processsmento ug At/mi % '8fF

Ne soluco complexo

1 9 6,5

2 12 -

3 1" 95

4 8 6,2

-] 10 85

B 7 54

7 8 58

8 12 88

9 6 49
10 1" 78
1" 0 9,3
12 7 58
13 7 4,7
14 (] 51
15 12 96

18 10 75
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As atividades tefricas estimadas pela integragdo das curvas mostradas na Figura 12, quando
comparadas com os valores experimentais, mostraram grandes diferencas. Tal fato ¢ causado pela
depressdo do fluxo de néutrons na amostra irradiada.

Assim, para o c.~honato de litio n3o enriquecido, calculou-se obter 4,7 mCi de '*F por grama
de alvo ao fim de uma inadiagio a0 fluxo de 10’ néutrons.cm ?seg™', durante 8 horas.
Experimentalmente obtevese 25 a 3 mCi de "®F por grama de alvo. Para o carbonato de litio
enriquecido estimou-se uma obtengio de 55 mCi de '*F por grama de alvo nas mesmas condicGes de
irradiagio, obtendo-se experimentaimente de A6 a 17 mCi de '*F, a0 final das irradiagGes.

A depressdo do fluxo de néutrons ocorre em virtude da alta seccao de choque do isétopo ‘Li, o
que, dependendo da espessura do alvo, podera permitir maior ou menor aproveitamento do material
irradiado. A utilizagdo de alvos acondicionados em recipientes de quartzo de espessura muito fina n3o é
entretanto pratica para uso rotineiro pois, isso exigiria grande nimero de recipientes. As quantidades
experimentais de '*F obtids, irradiando-se 0 alvo em tubos de quartzo de 4 mm de didmetro interno
{parede do tubo 1 mm de espessura), situamse dentro da faixa de valores obtidos por diversos
autores'22.47.55) comparacas nas mesmas condigoes de irradiacdo.

Trabalhos relativos a maiores quantidades produzidas do radioisStopo evidenciam »
disponibihdade de maiores fluxos de néutrons, como Chan et alii““. Eles obtiveram, no final do
processamento de 22 a 22 mCi de ""F por grama de carbonato de litio enriquecido {95% de SLi),

irradiado ao fluxo de 4,2 x 10" néutrons.cm™? seg.”' por 3 horas em recipiente especial de aluminio.

Nas condi¢des atuais de irradiagdo (fluxo de 10'? néutrons.cm™? seq~ ", podemos ter ao final
de cada processamento, cerca de 65 a 7 mCi de 'F por grama de alvo, podendo-se isradiar até 3
gramas de alvo em cada periodo de 4 horas. Essa atividade poderd ser aumentada tdo logo o reator opere
com 5Mw de poténcia, dispondo-se de maiores fluxos. Menores atividades obtidas podem ser
relacionadas a variagio Jde fluxo na posicdo em que se irradiam os alvos, ocorrendo valores de fluxo
inferiores a 10" *n.cm”? seg.”'.

A efiriéncia da célula de processamento foi calculada em cerca de 75-80%. Foram feitas diversas
medidas do materia! antes do processamento e apds a purificagao, sendo as atividades corrigidas a um
mesmo tempo de leitura. As impurezas emissoras de raios gama presentes antes da separacdo qQuimica
ndo interferiram na estimativa do rendimento da célula pois elas foram da ordem de alguns microcuries,
#nquatno as atividades de ' " F apresentaram-se na ordem de milicuries.

Examinando diversas solughes de '*F purificadas, um ou dois dias apds o final dos
processamentos, N30 se observou a presenca de picos referentes a impurezas emissoras de raios gama.
Foram utilizados detetores de Nal{Tl) e detetores de germanio-Iitio, podendo-se afirmar que o produto
mostrou-se livre dessas impurezas. O Unico contaminante radioativo presente nessas solucdes & o tricio,
provavelmente sob forma de 4gua triciada. Os teores de tricio referidos ds atividades do '®F ao final dos
processamentos, encontrarar-se abaixo do limite recomendésvel de 50 uCi de tricio por 1 mCi de '°F.
Esses teores poderdo ser ainda mais reduzidos, aumentando-se em alguns mililitros as lavagens da coluna,
0 que ndo aumentard sensivelmente o tempo de processamento,

- Collins et alii' 16" verificaram, em amostras de '®F produzido em reator e separado por
destilac3o, a presenca de tricio soh trés formas quimicas: dgua triciada, > H-acetato e *iH-formiato. Etses
autores verificaram também que o tricio oriundo dessas preparagoes se fixava em coluns de resina
snidnica, sendo methor eluido por eluente idnicos.

Este fato vem ao encontro de resultados por nds também observados, que a lavagem dcida da
coluna favorece a eliminacdo do wfcio dacrescendo seu teor no produto final.

As quantidades de tricio presenies (2 8 3%) no produto por nés obtido sio considerados
normais para uso am medicina do '*F, visto que é recomendével um limite de 50 uCi de *H por mCi de
N F
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A dose normalmente usada em cintilogramas com ' *F, indriendente se administiada oralmente
ou injetada é de 1 2 2 milicuries' 3%, Dessa maneira o Instituto de ' :vigia Atdmica poderd atender, no
momento, cerca de 15 pacientes por semana visto ser possivel a realizacdo de 4 processamentos quimicos
nesse periodo.

Nos processamantos realizados coletaram-se os efluentes da coluna que contém a maior parte do

tricio produzido, além do litio residual. Tal procedimento teve por finalidade um provével estudo do
apraveitamento do tricio e da recuperacdo do litio.

ABSTRACT

Fluorine-18 is 3 radioisotope with several applications, mainly in hone ccinﬁqraphy.jhm radioisotope cen be

adroinistered intrayenously or orally with equal success. L . . : LT
T Sooe e R N IR A T T SR A A
This paper. describes e flyorine 18 producti had- in 1 from irradiated lithium carbonste, 7/ - ¢

Fluorine-18 is sepsrated from impurities in a alumina column, Mich is an sppropriste procedure for its obtention as 2
-
carrier-free radioisotope for oral administration. ’ ' :

A
Characteristics of the product, when fluorine is separated from irradiated target in a usual alumina column, are
o
compared with those when fluorine is ssparated in a previously calcined (1000 C} alumins column.

Yields of chemical sapsration and chemical forms of radicisotope obtained are studied. Fivorine elution is
Investigated for several eluant concentrations and the use of 8 lower concentrated siuant is amphasized.

Purity degree of flyorine-18 solutions separated in 8 previously calcined alumina column are depicted. A
routing production procedure is determined by irradiating enriched lithium carbonate {95% ‘Li). Theoratical yields sre
compared with fluorine-18 production yields obtained in severs! irradpations.
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