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PRODUÇÃO DE FLÚOR 18 EM REATOR DE PESQUISA

A PARTIR DE CARBONATO DE LITIO

HwoMo Taarian GasifKa

RESUMO

O ttuer-18 < um radkmôtopo qua. ami* i l i i m apNcacoat. é inHimta rnn iliayiftiikm da afetam» i
podandu Sr wimMstrado por via md»»anoia ou oral. com o mamo axito.

Ham mftaaVi ilmmiiimii m ai n » mi ralativot 1 producio do IIOor-18 am raaior dl pamuia. a partir da
carbonato d* Ifirn. Eitudt-ia a aparaclo do fluor-18 am coluna dt aKimina. qua » um método aimpm a aficianta para
a obttnçfc dnta radíoMtopo livra dt cariaaaJoi para uso oral.

Wrificam-w m canctarfittcai do produto obtido. Hparandqja o flúor am coluna dt alumina tratada paio
mdodo comancional. a frio. Comptram-ia n w caractarfttica» com aqudn do flúor laparadD am coluna dt alumina
cakrnadt a tOOoV

3tD anudador o« lawdimtnto» do procano dt faparacio a n (orma> qufmicai do radio«dtopo produtida
Dannnmanv«t ai concH<ti da thiiçlo do fruor-18, mando.» ahianta am dilarantat concantrafSa* a dntaca-tt a
vantagam dt • uwr ahianta mtr> diluído.

Monranvw ot taorti dl punut do produto obtido quando *t tap»» o IIGor-18 am coluna dl ahmma
praviamantt calcinada. Datarmina-ia uma rotina da producio a partir do carbonato d» Iftio anriquacidD no nAtopo *LI
a calculanvia M quantidadn taòricn produiidn tua «fo comparadM com ot valora* a»pai imaniai».

CAPITULO I

INTRODUÇÃO

1.1 - Produflo d* RttfloliMopot óê NMa-VMi Curtt

Um grtnda nümtro d* rtdioiiòtopo» dt mtia vida curta tlm fido utilizado nos maí* divertot
ramo* da atívidada humana Embora nio «xi»>a um intrvalo dafinkto para a claníficavlo do*
radiois6topo« da maia-vida curta, Oo normalmtnta auim conskitrado* aqmlt» cujtt maiat-vrdaf wao
dndt algum minuto* até pouco* diat. Ewat radioalamantoi apra»tfit»m datarm'nadat vantagam tobra
aqucltf corr. ".«la-vkla longa, tais como:

J ) am madicina, havando raduclo n$ doía da radiação absorvida paio paciame;

Aprovada para publicação «m aaoifn/1977.



b) diminuição ou mesmo eliminação da contamin.: ,io radioativa nos estudos de poluição
ambiental, sondagens do solo ou cálculos de «azoes;

c) possibilidade de se efetuarem medidas repetidas em um mesmo sistema sem serem
necessárias correções para doses residuais;

d) eliminação total ou redução sensi'vel de resi'duos nas células de processamento.

O aumento mundial da produção desse tipo de radioisótopos se verificou nos últimos anos em
função, principalmente, do aumento do número de reatores de pesquisa que têm sido construídos em
diversos países. Reatores de pesquisa com fluxos de neutrons elevados, (grandes reatores)
complementados por instalações de grande porte, podem produzir radioisótopos a um custo mais baixo
por milicurie, do que o obtido quando se dispõe de reatores com fluxos de neutrons baixos (pequeno*
reatores)1511.

Entretanto, nem todos os pai'ses podem comportar tais instalações^ Muitos dispõem apenas de
um pequeno reator, havendo necessidade às vetes, de importar os radioisótopos de que necessitam.

A importação dos radioisótopos de meia-vida longa, nessa situação, torna-se economicamente
viável nio oferecendo maiores problemas. Esses radioisótopos podem ser levados dos centros produtores
para localidades distantes.

A importação dos radioisótopos de meia-vida curta, porém, torna-se impraticável. A única
exceção é feita aqueles radioelementos obtidos por eluiçio das chamadas "colunas geradoras" que desta
forma, podem ser enviadas aos centros consumidores distantes.

Embora seja possível a produção de radioisótopos em reatores de potência, para que isto fosse
economicamente compensatório, a produção teria que ser da ordem de megacuries149'. A maioria dos
radioisótopos utilizados em medicina, entretanto, é distribuída em escala de mili e microcurie.

0 reator do Instituto de Energia Atômica (IEA) tipo piscina com potincia máxima de 5 Mw,
operando normalmente com 2 Mw, fluxos de neutrons térmicos de ordem de 10 1 3n cm"3 teg"1 pod*
ser utilizado para a produção do Flúor-18 cuja meia-vida é 110 minutos.

No I.E.A., são produzidos rotineiramente diversos radioisótopos como ) 4 N a , 4 1 K , " B r , I M A u
cuias meias-vidas são respectivamente: 15; 12,5; 36; 66 horas e portanto considerados de meia-vida
curta1301curta

Características a U w i tfo Flúor 1«

0 " F apresenta o seguinte esquema de decaimento1291:



A desintegração por emissão de partículas ff representa 97% do processo total, enquanto que
3% restantes decaem por captura de elétrons orbitais, sendo de 0.635 MeV, o valor da energia máxima
dos 0*. O reconhecimento do " F se faz normalmente por gamaespectrometria pois cada partícula p*
sofre um processo de aniquilação. dando lugar ao aparecimento de dois raios gama de 0.511 MeV cada.

A determinação exata da meia-vida do " F tem sido objeto de muitos trabalhos científicos. A i
primeiras publicações dão valores de meia-vida como sendo da ordem de 112 minutos'3 '7 '2 5 1 . Com o
aperfeiçoamento do instrumental eletrônico utilizado para esse tipo de medida, verifica-se que, em
determinações mais recentes, os resultados situam a meia-vida do " F ao redor de 110 minutos1 5-1 7-4 7 ' .

A importância do " F em relação ao outros radioisótopos do flúor, pode ser vista, se
compararmos sua meia-vida com aquelas dos restantes, conforme mostra a Tabela | 1 1 9 - 2 9 1 .

Tabela I

Isótopos do Fluor

1 sot opôs

" F
" F
' •F
I O F

" F
1JF
13F

Tipo de decaimento

P"
0*,CE
estável

0-
0-
0-
0'

Meia-Vida

66,6 seg.

109,7 min.
-

11,56 seg.

4,35 seg.

4,0 seg.

2,23 seg.

Verifica-se que todos os radioisótopos do flúor com exceção do flúor-18, possuem meias-vidas
muito curtas, o que limita o interesse prático e científico ao de número de massa 18. O " F é
classificado como radioisótopo de média toxidez, sub grupo B ( 2 3 \ sendo aconselháveis os seguintes
limites de tolerância para uma exposição de 40 horas semanais124':

Concentração máxima permissível de > a F em água: 0,001

Concentração máxima permissível de " F no ar: 3 a 5 x 10"* tiCi

O alcance máximo dos positrons emitidas pelo " F é da 300 mg/cm1, sendo portanto
absorvidos por uma lamina fina de alumínio de cerca de 1,1 mm. Entretanto, por causa dos raios gama
oriundos do aniquilamento desses positrons e de contaminantes que eventualmente ocorram durante o
processo de produção, como por exemplo J 4 Na e 4 1 K , usa-se uma blindagem de chumbo de pelo menos
4 cm a l ím de que se possa operar em condições de segurança.

Nas duas últimas décadas, a química dos compostos orgânicos do flúor teve um grande
desenvolvimento, em parte devido ao uso do " F como traçador. Nto somente os produtos utilizados
pela indústria como os gases tipo freon, usados em processos de refrigeração ou produçfo d* atrosóii,
mis também os fluoresteróis de grande emprego em pesquisai biológicas12' foram investigados com o
uso do ' * F .



O estudo da cinética das reações dos compostos de flúor foi amplamente favorecida com o

emprego de I S F como tratador. Merecem especial atenção os trabalhos iniciais de Rogers e Katz que

estudaram as reações de troca isotópica entre fluoreto de hidrogênio gasoso e diversos compostos

interalogenados do tipo BrFj. CIF, , I F , e IF 7 .

Adams et ali i '1 ' verificaram a cinética de troca nos sistemas Fj-HF. e ressaltaram o aspecto

quantitativo do problema ao comprovarem que essa troca isotópica ocorria por um mecanismo

heterogêneo. Entretanto, embora o número dos trabalhos que se sucederam nessa área seja grande, quase

todo o " F produzido atualmente se destina para uso médico.

Em 1940 Volker et a l i i ' 5 7 ' estudaram, "in vitro", a adsorção de " F em esmalte dentário,

porém a demanda da produção para uso médico se intensificou na década passada. Até o início dos anos

sessenta, as pesquisas biológicas com ' * F se restringiam à aplicação em animais, pois os radioisótopoi

usados em diagnósticos de sistema ósseo humano eram o **Ca, < 7Ca e ê 5 Sr ' 3 6 ' . Blau et a l i i ' 1 0 ' , em

1962, foram os primeiros a utilizar o " F em seres humanos, obtendo bons resultados. A partir desse

trabalho pioneiro, a utilização do " F como agente para cintilogramas do sistema ósseo humano

difundiu-se, sendo muito grande a literatura médica referente ao assunto e que continua a ser objeto de

muitas pesquisas, como mostram publicações recentes - .

As principais vantagens do " F podem ser assim resumidas18'9-10' :

a) menor dose de radiação absorvida pelo paciente;

b) possibilidade de realizar cintilogramas em intervalos de tempo mais curtos sem problema

de dose residual;

c) a captação do radioisótopo nos tecidos radios i muito menor que nas regiões lesadas

possibilitando portanto, detectar anomalias mínimas;

d) fixação do radioisótopo nos tecidos moles é desprezível;

e) rápido desaparecimento do radioisótopo da corrente sangüínea, o que se dá poucas horas

após a administração.

f) pode ser administrado por via oral, com rápida e completa captação.

Atualmente o " F < disponível na maioria doi países produzido por fontes locais. Paralelamente

ÊO teu emprego em medicina, o " F tem sido utilizado nas mais diversas áreas de pesquisa como o

estudo dos processos de difusão em combustíveis nucleares'33' ou o mecanismo de transporte de

poluentes atmoíféricos'69'.

A produção de flúor-18 no Instituto de Energia Atômica tem por finalidade atender è demanda

local datte radioisótopo, para uso médico, para marcação de determinadas moléculas ou para ser usado

como traçador.

O presente trabalho descreve em detalhe o método de produçio do " F • partir da irradiação

de carbonato de lítio, baseado no método de Stang'6" que utiliza a alumina para adsorçlo do fon

fluoreto. Foram introduzidas modificações no sentido de se obter o mesmo rendimento de l a F em

menor volume a menores teores de fluoraluminato complexo nas soluções de fluoreto de sódio (itF). O

produto final á analisado quanto á pureza química, radioativa e radíoqufmict.



CAPlYULO II

MÉTODOS DE PRODUÇÁO

11.1 - Produçio am Aceleradores

A primeira referência i produção do " F data de 1937; Snell150 ' obteve este radioisotopo
bombardeando neônio com deuterons de 5 Mev:

JJjNe + ] H -» ' J F + * H e

Quase ao mesmo tempo Pool et ali i '4 2 1 produziram l ê F submetendo o isótopo natural " F i
um fluxo de neutrons rápidos, estes obtidos em ciclotron pelo bombardeamento de ' Li com deuterons
de 6.3 Mev.

' I F + Jn - 'JF + 2;n

Ai principais reações nucleares para a produção de ' • F em aceleradores, estão discriminadas na
Tabela I I 1 1 2 - '5.41.44.58)

Tabala I I

Reações para ( Produção dt ' * F em Aceleradores

Rmcfc

'JF (xn) 'f»F

•}F (n,2n> 'JF

'JO (p,n) ' {F

•JO |<*,pr>, '{F

'*O (a,d) ' {F

'JO (*M»,p)'ÍF

Perccntagem isotópica
do nuclfdeo alvo

100

100

0,2

99,76

Tipo de acelerador
• condições

Betatron, fótons de
84 Mev

Ciclotron, neutrons,
de reaçlo:
}Li (d,n) jBe

Acelerador linear,
protons da reaçfo:
'JO (r.p) S'N

Ciclotron, partículas
a de 40 M#v ou partí-
culas'He dt 30 Mev,



l l . « — rTOOUÇID Will

Com o desenvolvimento dos reatores de pesquisa, a produção do flúor 18 cn reatores se tornou
muito utilizada1395 '", embora tenha continuado sua produção em aceleradores.

Em reatores nucleares o " F I produzido pela seqüência das reações:

*Li • ' n • »H + «He e
• o • <

' • O • JH - x \ f * J n .

A secçâo de choque do é Li para a primeira reação * de 953 barns'2". Os nitons produzidos
são utilizados para a segunda reação: a secçâo le choque de " O í d e 100 milibarns para tritons de
2,2 Mev . Assun sendo, para produzir ' "F em reatores, irradia-se um composto que contenha Iftio e
oxigênio a fim de permitir a simultaneidade dessas reações. Calcula-se que para cada dois núcleos de " F
produzidos sejam necessários 10' tritons'271.

Os métodos de produção de ' * F em reatores de pesquisa são basicamente semelhantes, variando
•penas os tipos de alvo utilizados e os subseqüentes processos de separação do radioisotopo.

Os materiais preferencialmente utilizáveis são o oxido de lítio'5 ' ou compostos que alem do
Iftio e oxigênio, possuam outros elementos que não sejam ativados pelos neutrons térmicos, como
hidrogênio, carbono e nitrogênio.

Um estudo sohre a possibilidade da ativação por neutrons térmicos dos isotopos de hidrogênio,
carbono, nitrogênio, do 7 Li , (que ocorre junto ao *Li) e dos ísótopos do oxigênio, mostra que esta
perspectiva é muito pouco provável Examinando os dados expostos da Tabela I I I 1 2 " , verifica-se que a
presença desses nuclídeos não contribuíra para a formação de outros radioisotopoi. em virtude de
apresentarem baixas secções de choque para neutrons térmicos e pelo fato de os produtos eventualmente
formados possuírem meiasvidas muito curtas ou muito longas.

São mais empregados como alvo para a produção de ' " F . o hidróxido de Iftio1321, o nitrato de
,ftiol3.6.11.37.43» e „ «.bonaro o e ,,,^14.20.22.32.38.41.47.48.57.53.55.

Durante a irradiação de compostos de lítio, foi observada a formação de 'Be. pela reação
secundaria* Li It, 2n) ^Be. Rudenko e Sevastianov'45' verificaram a ocorrência desta reação chegando a
calcular a secçâo de choque do éL> para * formação do 7Be que ( da ordem de 0,1 milibarns.
Entretanto, além da baixa secçâo de choqje, a meiavida do radioisotopa formado é de cerca de 53 dias.
o que exige longo período de irradiação para se obter alguns milicunes de TBe. O tempo gasto em
irradiações de compostos de lítio para a produção rotineira de " F varia entre 4 e 6 horas, o qua
elimina praticamente a possibilidade de formação do 1Be.

11.3 -.Considerações tobre a Escolha do Alvo

Ao lado das características expostas no (tem 11.2. outros fatores influenciam a escolha do alvo,
tail como: • estabilidade térmica, a possibilidade de ser obtido em alto grau da pureza, • facilidade de
manipulação • o preço.

A estabilidade térmica do material * importante nío somente pelo fato de M evitar
decompôsicJo do alvo pelo calor gerado durante a irradíaçlo, mas permitindo que seja aquecido am caso
d« H necessitar purificá-lo previamente. Esta purificação, is vezes, é necessária pa- evitar o



Tabtla I I I

Saceto da Choqua para Nlutront Térmicos dot Itotopos Componantat dot

Principais Compostos da Lítio Usados como Alvo para a Produçfo

da ' * F am Raatorai a Evantuait Produtos Formados

1 tó topo

|H

! "

•}c

•;c
•?N
I#.o
'JO

'io

Parcamagam

B9.965

0,0148

92,58

98,892

1,108

0,365

99,969

0,204

7,42

0,037

99,636

Stcçfo da

Choque, Barn

Raaçfo (n/r)

3,32 x 10'1

6,0 x10'4

3,7 K 1 0 " '

3,4 K 1 0 * '

9,0 x iO' 4

2,4 x10- '

1,8 xiO-4

2,1 x10-*

Raaofo (n x̂)

9,63 x 10'

2,4 x i O 1

RMÇIO (n,p)

1,81

Produto

Formado

?H

!H

M
'Jc
'ic
•?N

'JO

'Jo

fH

Mala-Vida

attéval

12,26 a

0,881

asUval

6746 a

7,141

attival

27,2 s

12,26 a

6745 a

5745 a



aparecimento de atividades indesejáveis causadas pela ativação de impurezas existentes, mesmo quando se
empregam produtos de grau analítico.

O uso de alvos sólidos torna mais fácil o manuseio, pois os dispositivos para a irradiação são
mais simples do que quando se irradiam líquidos ou substâncias gasosas.

Nozaki et ali i1 4 1 ' fizeram um estudo comparativo dos diversos compostos de Iftio disponíveis
para a produção do " F em reatores. Os autores observaram que os melhores resultados foram obtidos
cam o carbonato de h'tio, pois este produto possui alta estabilidade térmica (P.F. = 618°C) e pode ser
obtido em alto grau de pureza. Essas características já tinham sido observadas anteriormente por
Stranks . Em nosso traba'N) optamos, inicialmente, pela utilização do carbonato não enriquecido
isotopicamente, em virtude de seu baixo preço

11.4 - Separaçio de " F em Coluna de Alumina

Destacando-se entre os processos de separação em coluna cromatográfica, o emprego de colunas
de alumina e ótima alternativa para a separação do " F produzido em reatores1 " ' 4 8 ' 5 1 r 5 4 > . A retenção
de diversos ânions pela alumina é considerada como um processo de troca iônica apresentando alta
seletividade128'54'561 e cujo mecanismo, segundo Kubli1281, pode ser assim representado:

~AI - 0 -Al - 0^
Al-Y + X- * Al-X +

^Al - 0 rAI - (/

onde X e Y são âniont, que por apresentarem diferentes afinidades pela alumina, podam ser uparadoi. A
escala de Kubli, mostra a seguinte ordem decrescente de afinidades em relação i ilumina, par* um
grande numero de Tons inorgânicos:

i;-= CrOj" >S2C

= Cr,0V>CNS->Br->C|->N0;>Mn0í>CI0í

Para a separaçio do " F , a alumina é tratada com ácido clorCdrico « lavada com água. O
tratamento com ácido clorídrico condiciona a alumina na forma:

Al-Cl

Ao w perrolar a solução do Ton fluoreto ( " F " ) , ocorre a seguinte troca:

J > | _ o ^A l - CL
Al - Cl + f -* Al - F + Cl"

- o' J^TAI - /



A eluiçio do (on fluoreto por hidróxido leva à substituição:

OH" -» A I - O H •>- F~ÀI - F + OH" -» V\l

Desta forma, ao se condicionar a alumina na forma de cloreto, obtém-se um excelente trocador
aniônico, conseguindo-se separar o " F dos cátions que constituem os principais contaminantes que são:
3 4 Na, 4 I K , o próprio lítio e o trício formado.

As diferenças de afinidades dos ánions em relação à alumina e a grande afinidade mostrada pelo
fluoreto conferem a esse método um caráter altamente seletivo, permitindo a obtenção do " F em alto
grau de pureza, por meio de simples procedimento. A alumina comparada às resinas trocadoras,
apresenta a vantagem de ser mais resistente às radiações.

CAPÍTULO II I

PARTE EXPERIMENTAL

Neste capítulo são apresentados os procedimentos preliminares utilizados para a separação do
" F em coluna de alumina. Registram-se as observações e conclusões que conduziram as pesquisas no
sentido de se estabelecer o método mais conveniente para ser utilizado na produção rotineira do
radioisotopo.

Na primeira parte, são mostrados os testes iniciais e a identificação do radioisotopo obtido. Na
segunda e terceira partes se estuda a separação do " F , levando-se em conta o rendimento do processo
utilizado por Stang e os fatores que podem alterá-lo. Na quarta parte analisa-se a forma química do " F
produzida; na quint? parte são estudados os tratamentos térmicos da alumina e a contribuição desses
tratamentos no aperfeiçoamento do processo de separação do I S F . Nas duas últimas partes são
mostradas as possibilidades de se utilizarem eluentes menos concentrados, os rendimento obtidas e •
possibilidade da produção do radioisotopo em soluções com menor taor de alumínio com o conseqüente
aumento nas percentages de " F sob a forma de " F " .

111,1 - Ensaios Preliminares

III.1.1 - Identificação do Radioisotopo Formado na Irradiação de Carbonato de Lftto

. Antes de se proceder ao estudo dsi condições de separação do " F em coluna de alumina,
determinou se o espectro das radiações gama emitidas P«lo alvo após a Irradiação e depois de um
período de decaimento de 24 horas.

111.1.2 - Material Utilizado

Para alvo usou-se carbonato de Iftio analítico, nlo enriquecido, de procedência "Merck". Um
grama do produto foi colocado em tubo de polietíleno a selado a quanta nas extremidades Dimensões
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do tubo: diâmetro interno 0,8 cm, diâmetro externo 1,0 cm, comprimento 4 cm. 0 alvo foi irradiado por
30 minutos na estação automática n° 1 do reator IEAR-1 onde o fluxo de neutrons térmico é
6 x 1 0 " n.crrrVseg'1. Após a irradiação, o material foi dissolvido em HCI 6 N, sendo a operação
realizada em capela com exaustão e blindada com tijolos de chumbo de 5 cm de espessura. A solução
clorídrica concentrada foi diluída com água e desta, tomou se uma alíquota para a espect.ometria de
raios gama.

II 1.1.3 - Equipamento da Espectrometria de Raios Gama

Foram utilizados, alternadamente dois espectròmetros de raios gama:

1) especfrdmetro de raios gama provido de detetor de Nal(TI), tipo poço, de 5x3,2 cm,
acoplado a um analisador de pulsos monocanal;

2) espectrômetro de raios gama provido de detetor de Nal(TI), tipo poço de 5x3,2 cm,
acoplado a um analisador de pulsos de 400 canais.

A Figura 1 apresenta o espectro obtido imediatamente após a irradiação e dissolução do alvo.
Podemos identificar o pico de 0,51 Mev característico do " F e o respectivo pico de soma em 1,02 Mev.
Embora a amostra examinada não tivesse sofrido nenhum processamento par» separar o " F , não foram
observados picos referentes a outros radioisótopos gama emissores, que não aparecem no espectro em
virtude da alta atividade apresentada pelo " F . Na Figura 2 encontramos o espectro do alvo irradiado,
determinado 24 horas após a irradiação, quando a atividade do " F já havia decaído mais de doza
meias-vidas, podendo-w notar a presença de ]*Na, radioisótopo que se forma mesmo em irradiações por
períodos curtos.

III J - Uso de Coluna de Alumina pari • Separação do ' • F

O método de aparação do " F baseou-se, em linhas gerais, naquele introduzido por
Stang161-521 • que tem sido utilizado por outros autores na produção desse radioisótopo11' .33,40.481

0 alvo, após ser irradiado e dissolvido, foi percolado em solução levemente ácida por coluna da
alumina previamente condicionada por ácido clorídrico. Dessa maneira o " F é fixado peja alumina; a
coluna em seguida é lavada com água levemente acídulada (HCI) e, finalmente o radioisótopo 4 eluYdo
com t,. Iróxido de sódio.

111.2.1 - Alvo, Reagentes • Vidraria

Alvo: um gra.na de carbonato de lítio analítico, não enriquecido, procedência "Merck",
•condicionado e irradiado conforme especificações contidas no item III. 1.2.

: ácido clorídrico, analítico, Baker, nacional, solução B N ; - Hidróxido d* sódio,
analítico, Cario Erba, nacional, soluções 2N a 0,1 N; - Indicador azul de bromo timot, procedência
ileml, Merck, solução 0,1%.

Vidraria: todo mataria! utilizado, fabricado am vidro "pyrex".

Ml.2.2 - Preparação a Condicionamento da Coluna de Alumina

D M grama* da alumina cromatográflct segundo Brockmtnn tipo l l . l l l , foram lavadai com duas
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porções de SO ml de HCI 0,5 N decantando-se e desprezando se as partículas sobrenadantes. Em seguida
lavou-se com duas porções de 50 ml de água destilada, decantando-se e jogando-se fora as partículas em
suspensão. Transferiu-se uma parte desta alumina para uma coluna de vidro de 1,5 cm de diâmetro
interno, com suporte de placa porosa G-2. Tomou-se uma coluna de alumina de 2 cm de altura (cerca de
3,2 9 de alumina seca) que foi lavada com água destilada até que o pH da água efluente fosse o mesmo
da influente e verificou-se que o efluente estivesse límpido, sem a presença de partículas de alumina.

Hi.2.3 - Modo da Operaçio

a) Dissolução do alvo: o carbonato de lítio foi dissolvido em HCI 6 N, o pH acertado para
5 6 com NaOH 2 N e a solução diluída com água destilada até 10 ml.

b) Percolação: a solução foi passada pela coluna de alumina com uma vazão entre 0,5 e 1 ml
por minuto, correspondendo a uma velocidade de 0,28 a 0,57 ml.cm~ l.min."'. Após a
percolação, a coluna foi lavada com 30 ml de água destilada acidulada com HCI (pH 3-4).

c) Eluicão: foi realizada com NaOH 0,1 N nas mesmas condições da percolação. Toda a
operação foi feita à temperatura ambien'e, durante cerca de 80 minutos.

Stanq'571 propõe um artifício para a determinação do volume útil do eluído que se deve
coletar: a 40 ml do eluente adicionam-se 2 a 3 gotas de solução de azul de bromc timol a 0,1%. A
solução eluente é. 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 após 10 a 12 mililitros. Os próximos
15 ml são coletados e segundo o autor, contém a maior percentagem do radioisótopo; o volume restante
é desprezado.

Em nosso trabalho, comparamos esse procedimento com os dados obtidos por meio da curva de
eluição representativa do processa. Durante a eluição foram colhidas alíquotas de 2 ml e determinadas as
contagens relativas ao ' " F , sendo as atividades obtidas corrigidas para um mesmo tempo. Uma curva de
eluição é mostrada na Figura 3. Os resultados fornecidos pelas curvas obtidas confirmam que podem ser
desprezados os 10-11 primeiros mililitros efluentes, pois o " F só começa • aparecer no 12° milílitro,
praticamente terminando após o 30° mililitro elufdo.

Nas experiências destinadas ao cálculo do rendimento do processo de separação do " F , foram
desprezados, para se ter uma margem de segurança, os dez primeiros mililitros eluídoj, coletando» oi
vinte subsequentes.

III.3 - DeterminacJo do Rendimento do Procesto da Septracio do " F «m Coluna da Alumina

a) Amostragem: foram tomadas alíquotas de 1 ml correspondendo as seguintes fraçoei:
solução influente, água de lavagem da coluna e eluído.

b) Contagens: computadas aquelas referentes ao pico de 0,51 Mev e realizadas as correções
relatival aos volume» de cada fração, relacionando as so mesmo tempo.

r) Rendimento: Calculado pela fórmula:

Atividade Percolada
R% = -;•* 100

Atividade Recuperada
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so at so

Volume eluido (ml)

3 - Curvf dt tluiçlo do " P d« ilumint trtttd* Mgundo Sting. Eluentr NiOH 0,1 N,
vailo 0,6-1 ml por minuto.
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Üs rendimentos obtidos em uma sé/ie de 15 experiências são apresentados na Tabela IV. Pelos
dados expostos, verificas* que os rendimentos oscilaram entre 85 e 93%. nas frações coletadas de 20 ml.
Em todas as experiências realizadas * fixação do " F foi total, não se observando a presença deste
radioisótopo no efluente. Por outro lado, não foi verificada nenhuma perda de " F durante as lavagens
da coluna.

Tabela IV

Rendimentos de Separação do " F em Coluna de Alumina
Tratada Segundo Stang

Experiência N?

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15

Rendimento %

87
86
88
93
91
90
85
93
90
91
85
90
92
90
89

II 1.3.1 - Espectro e Curva de Decaimento do ' "F Purificado

Foram tomadas alíquotas de diversas soluções do " F purificado c traçados os espectros das
radiações gama, 28 horas após o final da purificação. Em todos os espectros obtidos, não foram
observadas outras atividades gama além das correspondentes ao flúor. O desempenho da coluna de
alumina na separação do " F , fica evidente quando se comparam os espectros das soluções de " F
purificado com aqueles referentes ao material impuro. A Figura4 mostra um espectro das soluções
purificadas do radioisotopo.

Paralelamente, foram realizadas determinações da meia vida do " F obtido, acompanhando-se o
decaimento radioativo do material purificado, computando s» a atividade líquida relativa ao pico
principal, em intervalos de 30 minutos, durante 5 horas. Os dados lançados em gráfico lemilogaritmico
mostraram valores de meia vida do " F próximo de 110-112 minutos, concordant» com aqueles citados
na literatura. A Figura 7 mostra uma das curvas de decaimento obtidas.

111.3.2 - Efeito do pH d* Solução Influente nê Fixação do Rsdíoitotopo

Foi verificado nas experiências realizadas, que quando so percola a solução do alvo em pH entre
5 e 6, obteve w uma fixação total do flúor na coluna de alumina. Em solução de mais alta acide?
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verificou-se que o radioisótopo começou a passar para o efluente, com conseqüente diminuição do
rendimento. Percolandose a solução em pH entre 3 e 1, ocorreram perdas de até 20%.

Takahashi et alii1541. estudando a adsorção de alguns ânions em alumina, concluíram que a
adsorção mixina do lon fluoreto ocorreu em pH neutro e que em pH baixo (0 a 2) a adsorção diminui
consideravelmente. Os resultados que obtivemos concordam com essas observações.

111.3.3 - Velocidades de Percolação • Eluição

Nas experiências realizadas preliminarmente, foi adotada, para as velocidades de percolação «
eluieSo, uma vazão entre 0,5 e 1 ml por minuto, com a solução fluindo em queda livre, sem a ixílio de
vácuo e com correções periódicas. Computando-se a área da coluna cujo diâmetro interno e 1.5 cm, a
velocidade de escoamento correspondente situou-se entre 0,28 e 0,57 ml.cm'2.min."'. Em experiências
posteriores, a velocidade de percolação fo: aumentada até 1,13 ml.cm."2 min."1 (vazio de 2 ml por
minuto), sendo observada a fixação total do " F . Por outro lado, a velocidade de eluição foi aumentada
ate 0,85 ml.cm"1 .min."1. (vazão de 1,5 ml por minuto), sem diminuição do rendimento.

111.4 - Forma Química do ' " F

O conhecimento da forma química do " F é indispensável tendo em vista a aplicação a que o
radioisótopo se destina. Para uso como ttaçador se utiliza o produto na lorma de fluoreto. Para usos em
medicina, normalmente se utiliza o " F como fluoreto, embora alguns médicos usem o radioisótopo na
forma de ftúoraluminato (AIF»)3"'18-31-461.

Na determinação da forma química de radioisótopos, a cromatografia em papel é uma técnica
de grande utilidade e um processo simples que tem sido usado no controle de qualidade de outros
radioisótopos produzidos no I.E.A. Por esse método foi investigada a forma química em que se encontra
o " F , antes de se percolar a solução de carbonato de lítio pela coluna de alumina e no produto eluído.
A melhor indicação de que o " F se encontra na forma de fluoreto, após dissolução do carbonato de
lítío em ácido clorídrico, é a adsorção desse lon pela alumina. Entretanto, após a separação das
impurezas catíõnicas o radioisótopo encontra-se em maior quantidade, na forma de fluoreto

1 1 1 4 0 4 8 » '

Um método de cromatografia ascendente'48' em papel foi adaptado utilizando-se fluoreto de
sódio não ativo, a fim de se determinar, inicialmente, os valores de referência do R, caracteríjtici do
íon fluoreto e de formas complexas, como fluoraluminato (AIF»)3".

111,4.1 — Método de Cromatografi» Ascendente em Papel, para Determinar Valor** d* Referência dot Rf

dot lent Fluoreto e Fluoraluminato

a) Reagentes PA • Material

- Fluoreto de sódio, nacional, Cario Erba, solução 2%;

- Hidróxido de sódio, nacional. Cario Erba, solução 2N;

- Acetato de chumbo, nacional, Baker;

- Butanol normal, nacional, Baker;

- Ácido clorídrico, nacional, Baker, solução 0,1 N
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- Metanol, nacional, Baker;

- Papel Whatman n°1. tiras de 2 x 20 cm;

- Provi is adaptadas com tampa, volume de 100 ml, para desenvolvimento dos
cromatogramas;

- Gerador de HjS.

b) Procedimento

Transferiu-se para a fita de papel alguns microlitros da solução de NaF alcalinizada com
NaOH (pH > 10). Após secagem em corrente de ar, o cromatograma é desenvolvido pela
mistura: n butanol, água 130:4030 ml), por 2 horas. Após a corrida a fita foi seca ao ar e
borrifada inicialmente com solução 0,1 N de HCI, em seguida com solução 1% de acetato
de chumbo e então lavada exaustivamente em água destilada. No local onde se fixou o F"
formou-se um precipitado de PbCIF que foi transformado em PbS passando-se uma
conente de HjS pela fita. A mancha formada porte ser preta ou castanho, dependendo da
massa de fluoreto adicionada. Para estudo do R, de formas complexas, utilizou-se solução
de fluoreto com alumínio presente em forma de aluminato, usando se um excesso de
aluminato para a formação 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.

II 1.4.2 - Aplicação do Método de Cromatografia em Papel, as Soluções de '" F

O procedimento adotado • as condições de operação, foram os mesmos que aqueles
especificados no item III.4.1 Após 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 para
melhor definição do R(. A atividade de cada fração foi medida no espectrômetro de raios gama
monocanal e feitas as correções de tempo após o desconto da radiação de fundo.

Inicialmente foi utilizada a cromatografia de papel para as soluções de LijCOj irradiado,
dissolvido em HCI e o pH acertado para > 10 com NaOH. A Figura 6 apresenta um cromatograma típico
relativo ao " F presente nessas soluções.

Na Tabela VI estão relacionados os valores de R, do flúor na solução resultante da dissolução
do carbonato de lítio irradiado obtidos em vinte cromatogramas examinados. Os valores de R,
encontrados para l a F " oscilaram entre 0,42 e 0,46, sendo semelhantes aos encontrados com fluoreto
inativo. A presença de atividades relativas as formas de fluoreto complexo indicadas por R( próximo de
zero não foi encontrada, confirmando que o ' "F é produzido na forma de fluoreto. Shíkata'481

encontrou para o ' *F com carregador de fluoreto um R. de 0,43.

A forma química do " F eluCdo com NaOH foi investigada. Um cromatograma representativo é
mostrado na Figura 7. O ' " F obtido pela eluição da coluna, apresentou-se sempre em do>: pontos
diferentes; um com R, na faixa de 0,42 - Ü.46 indicando sua presença na forma " F ' e outro com R(

igual ou próximo de zero relativo a formas complexas do " F.

Na Tabela VII apresentamos os valores obtidos em quinze cromatogramas, para os Rf das
formas químicas do '"F separado em coluna de alumina de acordo com o método de Slang e as
respectivas percentages da forma complexa, em relação i atividade total.
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Tattata V

Valorai do R( para Fluortto t Fluor aluminato Inativos
Determinado* por Cromatografia Aicandanta am Papal

Solvanta: n-butanol. mttanol. agua (30.40.30 ml)
Tampo da corrida : 2 hora»

ExptrÜnda N?

1
2
3
4
6
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20

Rf do F -

0.44
0.43
0.43
0.42
0,43
0.43
0.44
0.46
0.42
0.43
0.44
0.42
0,46
0,46
0,44
0,43
0,44
0.43
0.43
0,45

R, do Flúor
Comptexo

0
0-0,04
0
0-O.03
0
0-0,05
0
0
0-0,06
0
0
0
0
0-4,04
0
0
0
0.02
0
0
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- Cromitogratn* do "f tm solução de cifbono de lítio irradiado. Papel Whatman n9 1. solvente: n-butanol, metanol, água, 3040-30 Wv. «
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Tabela VI

Valor de R, Determinado para o l ê F Presente em Soluções

do Alvo Irradiado

Cromatograma N?

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
IS
16
17
18
19
20

R, Obtido

0,44
0,45
0,43
0,45
0,43
0,44
0,44
0,46
0,43
0,45
0,43
0,43
0,43
0,45
0,44
0,43
0,44
0,46
0,43
0,43

Solvente: n-butanol, metanol-agua (30, 40, 30 ml).
Tampo - j* corrida = 2 horai; Papal Whatman n? 1.
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Figura? - Cromatograma do " F separado em coluna de alumina tratada segundo Stang. Papel Whatman n9 1, solvente: n-butanol, metanol, équ»,

30-40-30 v/v. u
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Tabala VII

Rf dtt Atividadas Prasanttt no " F Separado «m Coluna da
Alumina da Acordo com Stang

Cromatogrima N?

1
2
3
4
6
6
7
8
9

10
11
12
13
14
16

Rf " F

0,43
0,44
0,43
0,43
0,44
0,46
0,43
0,44
0,43
0,46
0,43
0,43
0.45
0,45
0,44

R t
Forma Complexa

0
0
0,05
0
0
0,04
0.03
0
0,06
0,07
0
0
0,03
0
0

%
Forma Comphxa

51
62
31
54
42
31
47
34
50
42
44
38
39
42
36

Solvtntt: n-butanol, matanol, água 130, 40, 30 ml).
Tampo da corrida: 2 horas.
Papal Whatman n9 1.
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111.5 — Tratamentos Térmicos d* Alumina e sun Conseqüências na Separação do " F

A calcinação da alumina de Brockrmnn a 1000°C mostrou ser um tratamento de grande
eficiência na melhoria de algumas de suas propriedades no que diz respeito á separação do " F .
Alguns pesquisadores tem se utilizado de aluminas cromatogiáficas submetidas à calcinação
prévia 3.48,54) fgo c a 5 0 do flúor os tratamentos térmicos influíram principalmente na redução do
teor de alumina dissolvida pelo eluente, com a conseqüente redução no teor do radioisótopo sob
forma de fluoraluminato.

Com o método de Stang verifica-se grande dissolução da alumina pelo eluente
(NaOH 0,1 N). Determinações do teor de alumínio presente no produto final, realizadas por
espectrofotometria utilizando-se aluminon como complexante, mostraram teores de alumínio entre
172 e 230 ,ig por mili l itro.

111.5.1 — Tipos de Tratamento

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

nÇi: calcinação a 400"C por 6 horas, seguindo-se de fervura em HCI2 N por 30 minutos

e lavagem com água destilada até pH 5 6

n° 2 : calcinação a 700°C per 6 horas, seguindo-se de fervura com HCI 3 N por 30

minutos e lavagem em água destilada até pH 5-6.

n9 3: calcinação a 1000°C por 5 horas, seguindo-se de condicionamento com HCI 2 N a
frio e lavagem com água destilada até pH 5-6.

n° 4: calcinação a 1000°C por 5 horas, seguindo-se de fervura em HCI 2 N por 30
minutos e lavagem com água destilada até pH 5-6.

n° 5: tratamento idêntico ao n» 4, substituindo-se o HCI 2 N por HCI concentrado.

n? 6: calcinação a 1000°C por 5 horas, seguindo-se de fervura em HCI 2 N, por 30
minutos, lavagem com água destilada e fervura em NaOH 0,2 N por 30 minutos, condicionamento
final com HC11 N a fr io e lavagem com água destilada até pH 5-6.

As colunas preparadas com as aluminas tratadas termicamente, tinham as mesmas
dimensões da coluna usada nas experiências anteriores: diâmetro 1,5 cm e altura 2 cm. As
condições de operação foram aquelas citadas no item III.3.3.

1(1.5.2 - Resultados Obtidos com os Tratamentos Térmicos da Alumina

Em todas as experiências feitas com a alumina termicamente tratada, verificou-se retenção
total do ' * F , nâo se observando perda do flúor no efluente. As alterações que cada tratamento
causou na separação do " F foram as seguintes:

n° 1: não foram observadas alterações na» condições de separação. A curva de eluição do
" F mostrou-se idêntica a da Figura 3, relativa á alumina não aquecida. As percentages de ' " F
em forma de fluoreto complexo apresentaram-se entra 30 e 50%. Esta resultado difere do
encontrado por Shikata , que trabalhando com alumina de Brockmann calcinada a 400°C, encontrou
cerc» de 18% do ' "F sob forma complexa
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n° 2: neste caso o " F aparece no eluído após o 8 o mililitro d* eluente e at percentages de
" F obtido em forma complexa continuaram de 30 a 50%.

n° 3: houve grande modificação nas condições de eluição do flúor. O radioisótopo foi «fluído a
partir do 3? mililitro e nos dez mililitros seguintes, foi recuperado com um rendimento ei" torno de
90%. A percentagem de " F sob forma complexa diminuiu, chegando a cerca de 10 a *Z%

n°s. 4, 5, 6: os resultados apresentados usando-se alumina tratada por esses três métodos, foram

semelhantes aos de n° 3.

Pelos resultados, verificou-se que quando se usou alumina tratada a 1000°C. foram obtidos oi

seguintes melhoramentos:

a) redução do volume da fração coletada, obtendo se o " F em maior concentração

radioativa;

b) possibilidade de utilização do eluente em concentrações mais baixas, visando reduzir o
teor de alumina dissolvidr com conseqüente diminuição da percentagem de fluoreto
complexo;

c) redução do tempo de operação, mesmo utilizando-se eluente em concentrações mais

baixas.

Os resultados expostos indicam que os tratamentos químicas após a calcinação da alumina, não
interferem na retenção e eluição do " F , as alterações observadas sendo devidas ao tratamento térmico.
Entretanto, estudos realizados por Takahashi et al i i '5*1 , mostraram que a fetvura em ácido clorídrico
•pós o tratamento térmico diminuiu a dissolução da alumina em relação a diversos tipos de influentes,
em uso prolongado. Essa característica è importante para aplicações em trabalhos rotineiros.

Escolhendo o método nP 4 para tratamento das colunas de alumina em trabalhos subseqüentes,
estudamos as condições de eluição do flúor com hidróxido de sódio em diversas concentrações: 0,1 N,
0,05 N e 0,01 N. As curvas de eluição são apresentadas na Figura 8.

111.6 — Rendimentos Obtidos com o Eluente em Concentrações Diversas

Conforme indicado na Figura 8, as curvas de eluição para NaOH0,05N e 0,1 N não diferem
muito. Com NaOH0,1 N, o ' "F começa a sair no 4o mililitro e com NaOH 0,05 N, a partir do 5?
mililitro eluído. Com NaOH 0,01 N, o flúor começa a ser eluído a partir do 9? mililitro. Foram
calculados os rendimentos para cada eluente, coletandose 10 mililitros a partir do início da eluição, de
modo análogo ao mostrado no item III.3 e que são apresentados na Tabela VI I I .

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

III .7 - Teores d* Alumínio Presentes no Produto • Percentages d« " F como Fluoraluminaio

Foi determinado o teor de alumínio presente no produto, como conseqüência da dissolução da
ilumine pelo eluente. A Tabela IX apresenta os valores obtidos em soluções contendo " F eluído d«
colunas de alumina com hidróxido de sódio, 0,1 N, 0,05 N e 0,01 N. A determinação do teor da
alumínio foi realizada pot etpectrofotnmttri», utilizando-se um espectrofotômetro UV-VIS,
Coleman 139. 0 alumínio foi determinado por complexação com aluminon em meio clorídrico e as
leituras realizada* em 525 nm. Uma reta padrão é mostrada m Figura 9.
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Volums eluido (nl)

Figura B - Curvai d« tluicfo do " F d« alumina calcinada è 1000°C. EliMntf NiOH.

9 O J N • 0,05 N o 0.01 N
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Tabala VI I I

Randimantot Obtidoi com a Saparaçfc do " F am Coluna da Alumina
Calcinada a 100°C a FarvWa am Addo Clorídrico

Eluanta NaOH Volumai colatador 10 ml

ExparMnda
N?

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10

0,1 N

90
91
87
87
89
90
92
91
89
92

Concantracfò da NaOH
0,05 N

85
84
83
82
84
85
66
85
93
84

0,01 N

82
86
84
84
83
82
85
85
82
83

Tabala IX

Taoras da Alumínio am Soluçõat da ' * F Saparado am Coluna da Alumina
Tratada a 1000°C a FarvMa am Acido Clorídrico

Eluanta: NaOH 0,1; 0,06 N a 0.01 N

Amoitra
N?

1
2
3
4
6
6
7
8
9

10

0,1 N

34
36
29
30
27
32
36
28
31
34

pg Al/ml
0,05 N

24
19
31
27
27
29
25
23
20
24

0,01 N

8
10
7

12
10
8

11
9
8

12
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Figura 9 - Oftsrminaçlo «p«ctrofotom4trica do twr d* alumínio »m IOIUÇSM d a " F ; rata ptdrlo.
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Verilicouse que quando se usou a alumina termicamente tratada, os teores de alumínio no
produto diminuíram consideravelmente; por outro lado, a utilização o> NaOH 0,01 N como eluente
causou a menor dissolução da alumina, sendo apropriada para a produção rotineira. Pouca diferença no
teor de alumínio encontrado no produto foi observada ao se substituir a solução de NaOH 0,1 N por
NaOH 0,05 N.

Foram determinadas as percentages do radioisôtopo presente sob forma de fluorafuminato,
com a utilização do processo cromatográfico descrito no item III 4.2 Verificou-se a presença de menores
percentagens de fluoreto complexo no produto com menores quantidades de alumínio. Nas soluções de
" F com teores de 19 a 36pg Al/ml encontrou-se de 10 a 16% do radioisôtopo sob forma complexa.
Nas soluções com menor concentração de alumínio, 7 a 12fig/ml, a percentagem de flúor sob forma
complexa oscilou entre 4 e 10%.

CAPITULO IV

PRODUÇÃO ROTINEIRA DO FLÚOR-18

Neste capítulo, dividido em quatro partes, são abordados os aspectos relativos i produção
rotineira do radioisôtopo e as atividades obtidas.

Na primeira parte são vistas as condições de irradiação das amostras e os dispositivos utilizados.
Na segunda parte são mostrados o equipamento para o processamento químico e o modo de operação
dessa equipamento. Na terceira parte são feitas considerações sobre a determinação das atividades do
" F produzido. Na última parte comparam-se os valores teóricos calculados com aqueles obtidos nas
irradiações realizadas.

IV.1 - Utilização da Alvos dt Carbonato da l í t io Enriquecido no Isótopo *L l

Na fase experimental utilizou se como alvo, pequenas quantidades de carbonato de Iftio
analítico, sem enriquecimento ísotópico o qual foi irradiado por alguns minutos. Foi provada sua
utilização para a produção rotineira do radioisôtopo, verificando-se que esse material não se mostrou
apropriado para tal finalidade, conforme será mostrado. Após a irradiação do alvo, este deve ser levado
para a processamento químico, sendo necessário que o tempo de resfriamento nlo exceda a 20-30
minutos. Isto é importante, tendo em vista a meia-vida curta do " F . a fim de nfo se perder o
radioisôtopo por decaimento,

A irradiação de carbonato de Iftio nio enriquecido, para a produção de " F em escala d»
milícuries, exige o emprego de grandes massas de alvo ( 1 0 - 2 0 g ) encerradas em recipientes de
alumínio'57' que ficam bastante ativados. Durante a irradiação formam-se os seguintes radioisótopos a
partir do J 1 Al:

}JAI (n/y) JJAI , meia vida: 2 minutos

JjAI (n,p| ]jMg, meia vida: 9,7minutos

JjAI (n,crt j 'Na, meiavida: 15 horat
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Nas condições atuais de retirada do reator e transporte do material irradiado. * necessário que
M deixe ot recipientes de alumínio decair por um tempo considerado longo em relação è meia-vida do
" F , o que torna impraticável o emprego desse tipo de recipiente.

Bons resultados foram obtidos utilizando-se pequenas massas de carbonato de lítio enriquecido
em 95% no isótopo * L i , «condicionados em tubos de quartzo. O carbonato de Iftio enriquecido utilizado
foi o produzido pelo Laboratório Nacional o> Oak Ridge, USA.

IV.1.1 — Tipo de Recipiente de Irradiação

Tubos de quartzo tem sido largamente utilizados na irradiação de diversos tipos de alvo. 0
quartzo possui a vantagem de ser pouco ativado pelos neutrons do reator, permitindo a retirada dos
recipientes e seu transporte, poucos minutos após o final da irradiação. Normalmente, retiram se os
recipientes 20 minutos após o término da irradiação. Além dessa vantagem, o quartzo possui ótima
resistência térmica e ao ataque químico. O alvo é encerrado em tubos de quartzo cilíndricos com
diâmetro interno de 4 mm, comprimento de 7,5 a 12,5 cm selados na chama nas extremidades.

£ necessário que sejam utilizados tubos com pequeno diâmetro interno, em virtude de alta
secção de choque do "Li , cerca de 953 barns, o que já causa depressão do fluxo de neutrons mesmo em
recipientes de pequena espessura. O tubo de quartzo é ^condicionado em um outro de polietileno rígido,
selado a quente nas extremidades, por segurança. O conjunto é irradiado diretamente no reator, em
fluxo da ordem de IO13n.cm"'.seg"', por um período de 3 a 4 horas. O polietileno é também um
material que pouco se ativa, embora com menor reiistència térmica. Os recipientes de irrad' 3o
utilizados são mostrados na Figura 10.

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

Cerca de 16 conjuntos de quartzo e polietileno foram irradiados nas condições citadas, não se
observando nehuma ruptura. Os recipientes irradiados foram transportados para o laboratório em
blindagem de chumbo de 2,5 cm de espetwra, nunca tendo sido superior a 1,0 míliroentgen/hora a dosa
a um metro de blindagem.

IV.2 - Célula de Processamento

0 equipamento utilizado para o processamento rotineiro, mostrado na Figura 11 , foi instalado
em célula de blindagem de tijolos de chumbo de 10 cm de espessura, sendo as operações realizadas por
controle externo. As doses fora da célula, durante os processamentos realizados, mantiveram • • 10 nível
da radiação de fundo local, cerca de 0,1 a 0,3 miliroentgens por hora.

Equipamento:

a, b, c, d, entraria dos reagentes baldes A, 8 de vidro pyrex, 125 ml frasco F, para dissolução
d* alvo, da vidro tipo pyrex, capacidade 100 ml, provido de agitaçfo magnética; btrra do agitador
revestida de teflon, torneiras da teflon n?» 2, 3, 4, 5, 7 d« 2 vias, n? 6 d« 3 vias. Coluna de vidro pyrex,
com suporte dt placa de vidro sínierízado G2, diâmetro interno 1.5 cm, Condutores de Polietileno.
Frasco de polietileno de 10 litros, para coleta dos efluentes.

Reagem*! analíticos padronizado*:

HCI 6N t HCI I N , Baker nacional. NaOH 2N • NaOH 0.01N, Cario Erba nacional.
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L_J

C_J L

Figura 10 - Conjuntos d* reeapiantai uiado* pira irridfiçfo da carbonato da Irtto anrlquacfdo,
am tamanhoi ntturaí».

1 dt quart(o para 0,5 g da alvo
V axterno da poliatilano
2 da quartzo para 0,9 g da alvo
7 axtarno da pollatiltno
3 êxiêrrx» da poliatilano para 2 rtclplanttl da quartzo da 0,0 g.
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Figura 11 - Esquema de Processamento do " F .
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Processamento:

Antes do processamento, lava-se • coluna com 50 ml de NaOH 0 I N . introduzidos em A,
•traves da entrada d com a torneira 6 aberta para a coluna. Abre-se a torneira 6 para o efluente e, por d,
lava-se A com 50 ml de água destilaria; depois, com 6 aberta para a coluna passa-se 60 ml de água
des'ilada. Através de ç, com a torneira 6 aberta para a coluna, passam-se 50 ml de HCI IN. lava-se A
com 2 porções de 60 ml de água destilada, introduzidas pela entrada ç. descartando-se para o efluente. A
colune é finalmente lavada com 120 ml de água destilada, introduzidos, pelo mesmo caminho, estando
pronta para o uso.

O alvo irradiado é colocado no frasco de dissolução, introduzse HCI pela entrada a, usando se
um ligeiro excesso, cerca de 5 ml de HCI 6N por grama de alvo. Agíta-se, introduz-se pela entrada a_ 2
porções de 5 ml de água 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 o volume da solução é completado para aproximadamente 20 a
28 mililitros. variando com a quantidade de alvo utilizada.

A solução é transferida para o balão A, fazendo-se vácuo pela torneira B. Abre-se a torneira 7
para o ar e, com a torneira 6 aberta para a coluna, percolase a solução em vazão de cerca de 2 ml por
minuto (35 a 40 gotas por minuto). Lava-se o frasco de dissolução com 5 ml de água destilada,
transferindo se para o balão A e deste, passando-se pela coluna. Lava-se o balão A com duas porções de
50 ml de água destilada (c), descartando se para o efluente geral. Após a percolação, a coluna * lavada
com 20 ml de água destilada, levemente acidulada com HCI (pH3l . introduzidos pela entrada c para o
balão A, com a torneira 6 aberta para a coluna. Fecha-se a torneira 6. lava-se com 50 ml de ígua
destilada que são descartados para o efluente geral. Em seguida, completa se a lavagem da coluna com
20 ml de água destilada, seguindo se o mesmo caminho.

Elui-se o ' "F, introduzindo se 20 ml de NaOH 0,01 N. pela entrada d para A: em vazão de 1 »
1,5 ml por minuto (20 a 30 gotas por minuto). Desprezam-se os 9 primeiros mililitros e coletam-se os
seguintes em frasco de vidro tipo penicilina. O tempo de processamento é de 60-70 minutos. A solução
' * F sai com pH entre 11.3 e 11.5

Após o processamento, a coluna de alum'- * lavada sucessivamente com 50 ml de água
destilada, 50 ml de ícido clorídrico 1 N e 120 ml de .,, i destilada.

IV.3 - Medidas das Atividades Produzidas

As atividades dos radinisõtopos gama emissores são determinadas em uma cSmara de ionização
marca Mediae, modelo 6362. Este equipamento possui escalas que permitem a leitura das atividades de
diversos radioisótopos, com erro de 1 3 % sem entretanto, possuir escala de leitura para o "F. A
atividade de cada radioisótopo é determinada pela corrente de ionização do volume útil da câmara,
tendo esta corrente proporcional à constante específica de radiação gama ( D , que é uma característica
de cada radioisótopo.

Para a determinação da atividade de um radioisótopo que não consta da escala, escolhemos
como padrão de referência, um radioisótopo que possu energia média próxima a do ' * F . As leituras são
feitas na escala do padrão e multiplicadas pela relação de suas constantes específicas de radiação gama. O
redtoísótopo foi o " G . I , cujo decaimento radioativo é constituído por 88% 0* e 12% por captura
eletrônica. Etta esquema a muito semelhante BO do ' " F , apresentando também raios gama da
aniquilação d* 0,51 Mev. Escolheu-te o ""Ga, por ter esse o único radioisótopo constant* do
«quipamento usado com as característica* físicas adequadas. 0 fator de correção foi determinado pela
relação.

I*'Ga
Atividade " F - leitura *"Ga x ~ . . i
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sendo:

r*"Ga = 4.6 R/hr mCi a 1 tin

I ' " F •-- 5.72 R/hr.mCi a 1 en.

Portanto: Atividade " F = 0,804 x leitura na escala Í K ü a . Assim, as determinações das atividades
produzidas foram feitas medindo-se o radioisótopo na escala de **Ga e multiplicando-se o resultado por
0,804. Paralelamente foram tomadas alíquotas de algumas soluções de " F produzido e enviadas a Area
de Física Nuclear (AFN) para medida da ativ-dade absoluta das soluções. As atividades do " F
fornecidas por essa Coordenadoria, foram um pouco mais altas que aquelas calculas pela relação das
constantes específicas de radiação gamB. Entretanto, os resultados dessas leituras caem dentro da faixa
de variação dos valores das medidas absolutas (5% de erro), como mostra a Tabela X, podendo-se pois
utilizar o fator 0,804 para as leituras das atividades produzidas.

Tabela X

Comparação das Atividades do ' * F Lidas no Mediae
com Medidas Absolutas

CA*I#JI MO

1
2
3
4
6

Mediae

0,725
2,26
2,64
4,81
6,36

Atividades (mCi)

Medida
Absoluta

0,736
2,32
2,60
5,03
6,59

Faixa da Variação dt
Medida Absoluta

0,698 - 0,772
2,20 -2 ,44
2,47 - 2 , 7 3
4,78 - 6 , 2 8
6,26 - 6 , 9 2

IV.4 - Estimativa da Atividade Teórica d* '" F Produzida pala IrradiaçSo d« Carbonato d* Lítio

IV.4.1 - F H M O d* Tritons Qeredos Durant» • IrradiaçSo do Alvo por Neutrons Térmico»

A atividade de " F produzida pala reação secundária I J O |'H,n> " F ( R , ) , seria expressa pela
equação a seguir, cato fosse obtido um fluxo da tritons monoenergéticos a constante através da amostra:

0,693t

3,7 x 10T

onde
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A = atividadn em millcuties

N I » Q = número de átomos de " O presentes no alvo

"íêo = secçffo de choque em cm1

0 j H = fluxo de trltons gerados pela reaçfo primária *Li(n,o)3H (R ( ) , cm tritoro,
cm"* . seg."', considerados como se estivessem com a mesma energia e o fluxo
foise constante.

t = tampo de irradiação; T ^ = meia vida do " F

0 fluxo de tritons gerados pela irradiação de carbonato de Iftk) com neutrons térmico», é da-
do entretanto, pela expresiio.

N»Li' * LI" 0n
H (dE/dx) alvo

onde

• J H (E) = fluxo detritons de determinada energia, expresso em tritons.cm~3.seg"'.MeV'1.

N#|_i ~ n° de átomo» do isótopo *Li por grama de alvo

0«U - tacçio da choque para a raaçfo R i , em cm3

#n = fluxo da néutron» térmicos, am neutrons . cm"1 , sag"1

IdE/dx) alvo e capacidade de frelamento do alvo (stopping-power) para of tritons, caracte-
rística para cada energia dos trhon», em Mev.cm'.g"1, sendo que:

2 Li C
(dE/dx). . cn = (dE/dx»L, + (dE/dx). +

LljCOj L i j C 0 , L l Lf,CO3
 C

30
- (dE/dx)oLt,COj

Os tritons çtrsdoi pela reaçfo primária R,, possuem energia máxima de 2,73 Mcv, tendo gran-
de a perda de energia detset tritont «m choque» com at moléculas de alvo. A equaçfo 1 poda ter reet-
c»it» («vando-tt em conta a variaclo de o a ^ Í H com a energia dot trltom

A - /E ( A, - N , . o ~ ^ - l ò - , / ( » , . o IE» * H (E, dE
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o limite inferior de integração t dado pela curva de excitação dr R j , sendo Et - 0 . 5 Mev; abaixo desta
energia, a seccão de choque para Ri é zero ' 4 2 5 1 . O limite superior Ej =2,73 Mev i a energia máxima
inicial dos tritons gerados durante a irradiação.

IV.4.2 - Atividade Teórica Produzida pela Irradiação de 1 g de Carbonato de Lftio Nio Enriquecida
(7.42% s Li ) , Durttte 4 Hora* ao Fluxo d* 10' 3n.cm* } .teg.-'

Para esta determinação, a curva representativa da equação (3) foi construída dentro dos limite*
fixados, tomando-se cada valor de A ( em intervalos de 0,1 Mev. Os valores individuais de O| , O (E) , forem
tirados da função de excitação de R j . Na determinação dos valores de 0 J H ( E ) para cada ponto da curva,
o (dE/dx)L| c o respectivo foi calculado a partir dos dados das tabelas de "stopping-power"1601. Além
disso, usou-se:

N . = 1,397 x IO2 1 Stomos

<* = 9,53 x IO" 2 1 cm1

No cálculo dos valores de A. foi usado:

N 1 4 Q = 2,442 x 1 0 " átomos e

0,693t

(1 _ e Vt ) = 0,776

A Tabela XI mostra os dados utilizados para a determinação da atividade teórica total. Esta foi
obtida por integração gráfica da curva representative da equação (3), entre os limites 0,5 e 2,73 Mev.
Segundo os cálculos realizados, cerca de 4,7 mCi de " F seriam obtidos ao final da irradiação, na*
condições fixada*. A Figura 12 apresenta as diferentes atividades de " F calculada* em função da energia
do* tritons (curva representativa).

Stang obteve experimentalmente 2,9 mCi de " F por grama de alvo irradiado em recipientes de
•lumínio, nas mesma* condições. Irradiando algumas amostras de carbonato de Iftio em tubos de
polietileno (diâmetro interno 0,8 cm e comprimento 4 cm), acondicionados em envelopes de folhas de
polietileno, obtivemos d* 2,6 a 3 mCi d* " F por grama de alvo. Entretanto, nessas experiências foi
verificada • ruptura do* tubo*, em virtude da pressão dos gate* formado* durante a irradiação, ficando o
material retido no envelope externo.

• Um exame do* rendimento* teórico* na obtenção de " F , a partir da diversos tipos de alvos, foi
feita por Nozaki et a l í i ' 4 " sem estimativa para as depressões de fluxo. Para o carbonato da lftio, foi
calculada uma atividade teórica de saturação da ordem da 8,1 mCi de " F por grama de alvo, o que na*
condições anteriormente representariam cerca de 6,3 mCi de '" F por grama de alvo, ao final da
Irradiação.

IV.4.3 - Atividade Teórica Produzida tMla Irradiação de 1 g da Carbonato de Lit Io Enriquecido am 95%
no ftótopo ' L i , Durante 4 Horas w Fluxo T«*mfeo d* 10' ' n . e m ' . M g . 1
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Tabela XI

Valorei para a Determinação Teórica da Atividade da " F Produzida por

1 Grama de Carbonato de Lftio Irradiado 4 Horas

Fluxo de l O ' V c n T * . sag"1

Energia do*

Tritont

(MeW

0.5

0,6

0.7

0.8

0,9

1,0

1.1

1.2

1.3

1,4

1,5

1,6

1,7

1,8

1,9

2,0

2,1

2.2

2,3

2,4

2,6

2,6

2,7

• 2,73

o da Reaçiò

Icm'i

5,0 x10"'*

1,0 x i c r "

1,0 x10 "

1,5 x10""

2,0 xiO"'7

4,0 x 1 0 "

7,5 xiO"17

1,15x10"'*

1,75x10"'*

2,60x10"'*

3,75x10"'*

4,90x10''*

6,00x10 ' *

6,60x10-'*

6,95x10"'*

7,60x10''*

e,50x10"16

1,05x10"

1,35x10""

1.85x10"

2,47x10""

3,29x10""

4,60x10'"

6,00x10'"

dE/dx (E) para

Li jCOj"

(Mev.cm' .g"1)

594,42

555,04

517,36

486,15

458,85

434,64

413.09

393,73

376,33

360,53

346,24

333,10

321,06

309.89

299,56

289,95

281,02

272,75

264,96

257,70

250,82

244,32

238,24

236,64

Fluxos dot

Tritons

( t . c m ' . «eg"1 . Mev"1)

2,24x10'°

2,40x10'°

2,58x10'°

2,74x10'°

2,90x10'°

3,06x10'°

3,22x10'°

3,38x10'°

3,54x10' °

3.69x1010

3,85x1010

4,00x10'°

4,15x10'°

4,30x10'°

4,44x10'°

4,59x10"

4,74x10'°

4,88x10' °

5,02x1010

5,18x1010

5,31x10"

5,45x10"

6,69x10"

6,63x10"

Atividade

ImCi.Mev-')

5,74x10"'

1,23x10''

1,32x10"'

2,11x10"'

2.97x10"'

6,27x10"'

1,24x10"'

2,00x10"'

3,18x10"'

4,93x10"'

7,41x10"'

1.00x10°

1,28x10°

1,46x10°

1,58x10°

1,79x10°

2.31x10°

2,63x10°

3,4Bx10°

4,91x10°

6,73x10°

9.18x10°

1,32x10

1,44x10

o - Secçlo de choque.

dE/dx(E) ' Capacidade de frelamento do alvo para trltom de determinada energia
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Energia do* Tritons (Mev)

Figure 12 - AtlvldidM ttóricai de ' "F produricli» am funçío da «nargia dot tritoni.

o Carbonato da Ktio nio anrlquarldo,
• Carbonato da IClio anrlquacldo *m 96% no i«<5topo *Li .
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Utilizamos o mesmo critério adotado no item IV.4.2, com os valores relativos ao alvo

enriquecido:

N 6 L | = 1 . 5 9 x 1 0 " átomos

N = 2,52 x 1 0 " átomos.

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

O valor teórico estimado foi da ordem de 55 mCi por grama de alvo. Os valores práticos
encontrados em 10 irradiações oscilaram entre 16 e 17 mCi referidos ao final da irradiação. Estas
atividades são pouco inferiores aquelas reportadas por Thomas et ali i1 5 5 1 (26 mCi por grama) e
superiores às encontradas por Scholz e Sodd"1 1 (10 mCi por grama) e Helus et alii1221 (12.6 mCi por
grama), comparadas nas mesmas condições de fluxo de neutrons e tempo de irradiação.

CAPITULO V

TEORES DE PUREZA DO PRODUTO OBTIDO

Neste capítulo são mostradas as características de pureza relativas ao radioisótopo produzido.
Comparam-se os valores encontrados com aqueles obtidos em escala experimental e complementa-te a
determinação da pureza química do produto.

Para os radioisótopos de meia-vida da ordem de dias, o controle de qualidade pode ser feito
antes da entrega do produto ao usuário. Entretanto para aqueles de meia-vida curta, tal controle *
impossível de ser ealizado tendo em vísis t necessidade da entrega imediata do radioisótopo após sua
produção. Assim, os teores de pureza são previamente determinados em uma série de processamentos
'inde são observadas as alterações que possam ocorrer na qualidade do produto. Foram realizados
dezesseis processamentos de radioisótopos e os diversos tipos de testes e os resultados são mostrados a
seguir.

V.1 — Pureza Radioativa

A determinação da pureza radioativa nos produtos obtidos nos diversos processamentos,
consistiu na identificação de eventuais impurezas emissoras de raios gama e na determinação do teor de
trírio presente que, como foi verificado, é a única impureza radioativa presente nas soluções de " F .

V I . 1 - Espectrometria de Raios Oame

Para s identificação de impurezas emissoras da raios gama, foi utilizado, além do equipamento
citado no item III.1.3, um detetor da germániolítio acoplado a um analisador de pulsos de 4096 canais.

A i soluções purificadas do radíoísóiopo foram examinadas 24 horas após o final do
processamento, quando é possível se determinar impurezas eventualmente presentes • que nlo aparecem
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Tabela XI I

Valores para a Determinação Teórica da Atividade de " F Produzida por

1 Grama da Carbonato de Lftio Enriquecido, 95% em *L i

Irradiado 4 horas ao Fluxo de 1 0 l 3 n . c m " ' .seg"'

Energia dos

Tritons

(Mev)

0,5

0,6

0,7

0,8

0,9

1,0

1,1

1,2

1,3

1,4

1.5

1,6

1.7

1,8

1,9

2.0

2,1

2,2

2,3

2.4

2,6

2,6

2,7

. 2,73

o da Reação

rV
cm1

5.0 x 1 0 ' "

1,0 x10 ' 1 T

1,0 x10"JT

1,5 x 1 0 ' "

2,0 x10 ' 1 7

4,0 x i O 1 '

7,5 x 1 0 " "

1,15x10""

1,75x10-"

2 ,60x10 ' "

3 .75x10-"

4,90x10""

6,00x10""

6.60x10""

6.95x10""

7 ,60x10 ' "

9,50x10""

1,05x10""

1,35x10""

1,85x10""

2,47x10""

3 ,29x10 ' "

4,60x10""

6,00x10""

dE/dx (E) para

Li, C O , "

(Mev. cm1 . g ' )

590.41

549,80

515,01

483,77

456,77

432,83

411,48

392,28

375,02

359,35

345,20

332,04

320,10

309,07

298,80

289,24

280,36

272,13

264,43

267,13

250,27

243,88

237,78

236,09

Fluxos dos

Tritons

( t . c m ' , seg 1 . M e v 1 )

2,58x10"

2,77x10"

2,96x10' '

3,15x10"

3,34x10''

3,52x10''

3,71x10"

3,89x10''

4,07x10''

4,24x10"

4,42x10''

4,59x10' '

4,76x10' '

4,93x10''

5,10x10''

5,27x10''

5.44x10''

5.60x10''

5.77x10''

5,93x10''

6,09x10''

6,26x10''

6,41x10"

6,46x10''

Atividade

ImCi.Mev' 1 )

6,77x10"*

1,45x10'1

1,55x10 '

2,48x10'1

3,51x10 '

7,39x10'1

1,46x10°

2,35x10°

3.74x10°

5,79x10°

8,70x10°

1.18x10

1.50x10

1,71x10

1,85x10

2.09x10

2,70x10

3,07x10

4,02x10

5,73x10

7,86x10

1,10x10'

1,63x103

1,67x10'

o - Seccfo de choque.

dE/dx(E| • Capacidade da frelemento do alvo para tritons de determinada energia.



»in soluções com altas atividades de " F . Em todas as soluções examinadas só se verificou a presença das
radiações gama referentes ao " F , confirmando resultandos anteriores. A Figura 13 mostra um espectro
típico dessas soluções, obtido com detetor de germãnio lítio.

Em soluções de amostras irradiadas de carbonato de lítio enriquecido, examinadas 24 horas
após o final da irradiação, foram encontrados picos referentes à presença de 2 4Na e 4 2 K . Um espectro
dessas soluções não purificadas ê mostrado na Figura 14.

V I . 2 - Teor d* Trício Residual

A determinação da quantidade de trício foi realizada em cintiladores líquidos, utilizando-se,
alternadamente, dois equipamentos:

1) Contador de Cintilação Líquida, modelo 81000, fabricado pela LKB Wallac.

2) Sistema de Cintilação Líquida, modelo 300, fabricado pela Nuclear Chicago.

Na Tabela XIII são mostradas, ao lado das atividades de " F produzidas por grama de alvo
enriquecido e medidas ao final do processamento, os teores de trício encontradas no produto. Essas
medidas se relacionam às atividades presentes noventa minutos após o término da irradiação. Isto
engloba o tempo de retirada do reator e processamento químico. Verificou-se que na maioria dos casos,
o teor de trício não excedeu a 5% em relação i atividade do " F . Em alguns caso» esse valor mostrou-se
mais alto e isso deveu-se à lavagem incompleta da coluna de alumina, propositalmente efetuada. Os alvos
foram irradiados durante 2 a 4 horas em fluxos variando de 6,6 x 1 0 ' ' a 10"n.cm"J.seg ' .

Tateia XI I I

Atividades de ' * F O btídos ao Final doi Processamentos e
Teores Beiiduaus de Trício

Alvo
N?

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
16
16

Amostrai
da 10 a

Massa

(9)

0,5
0,5
0,5
0,5
0,5
1,0
1,0
0,6
0,5
1,0
1,0
0,5
2,0
2,0
1,0
2,0

de 1 a Q

18 Irradiadas

Tempo de
irradiação

(h)

2
2
2
3
4
4
4
4
3

t

t

\

\

irradiada* am fluxos
em fluxo i da ordem

mCide^F
por grama de

alvo

2,8
2,5
2,4
3,2
3,5
4,3
4,2
4,4
4,8
5,4
6,4
6,6
6,2
7,2
7,1
8,8

da ordem da 6,6
da lO'VcnT1 .

pCide'H
por mCi de

" F

34,1
56,4
22,4
19,4
45,6
16,4
63,8
48,2
28,5
19,2
21,2
28,3
26,6
26,2
31,2
22,8

$ o,* n.cm • w|
i a , ' .

% JH

3,4
5.6
2,2
1,9
4.6
1,6
6,4
4,8
2,9
1,9
2,1
2,8
2,6
2,6
3,1
2,3

."', ilamortras
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Figura 13 - Espectro de rak» gam* de uma solução de " F purificado, 24 horas após o final do processamenrc Detetor germanto-lítio, analisador
4096 canais. Tempo da contagem 45 minutos.
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Figura 14 — Espectro de ruios gama de uma solução de " F não purificada, obtida da irradiação de carbonato de li'tio enriquecido por 4 horas, ao
fluxo d» l O ^ n . c m . " 1 . seg*1.. após 24 horas de decaimento. Detetor germanio-títio, analisador 4096 canais, tempo de contagem 24 ho-
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V.2 - Pureia Química

V.2.1 - Teor de Litk>

A presença de lftio nas soluções de " F foi determinada por espectrofotometria de absorção
atômica, que permite a identificação de lítio em presença de sódio oriundo do eluente. 0 processo de
purificação usado permitiu reduzir o teor de lftio residual a níveis muito baixos. Amostras do produto
obtido foram enviadas ao Laboratório de Absorção Atômica da Coordenadoria de Engenharia Qufmica e
os resultados das determinações são mostrados na Talwla XIV. A Figura 15 mostra uma reta padrão
relativa a lftio puro e outra referente a lftio em presença tie excesso de sódio.

V.2.2 - Teor de Alumínio

Em determinações realizadas nas soluções do radioisótopo 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 — Purexa Radioqufmica

Os teores de fluoreto em forma complexa no produto, foram determinados pelo método de
cromatografia em papel, descrito no item III 4 2 Foram observados valores entre 5 a 10%, concordando
com resultados anteriores e são mostrados na Tabela XV.

CAPITULO VI

DISCUSSÃO

O método de separação de " F em coluna de alumina, permite obter o radioisótopo puro, livre
de carregador, com a utilização de simples equipamento.

Verificou-se, por outro lado, que a substituição da alumina comum pela calcinada, foi de granrle
importância na melhoria da qualidade do produto. Deve ser destacado, inicialmente, que com a
substituição da alumina sem tratamento térmico a concentração radioativa do " F pode ser dobrada.
Com a alumina convencional a fração coletada era de 20 ml, com a calcinada esse volume foi reduzido
para 10 mililítros. Isto, além d» dobrar a concentração radioativa do produto, representa uma redução
no tempo de processamento.

. Sem dúvida, a maior vantagem de se usar a alumina calcinada é o fato de se poder empregar
eluentes mail diluídos em volumes menores reduzindo sensivelmente o teor de alumfnio no produto
final.

Quanto ao teor de alumfnio no produto e sua relação com at percentage™ de " F em form*
complexa (A IF ( ' ~ ) , nossos resultados aproximaram-se, em linhas gerais, doi obtidos por Mudrová &
Svoboda . Esses pesquisadores observaram que, em soluções de " F contendo alumfnio na ordem de
6 x I O ' 4 M 113,5^9 Al/ml), o radíoisótopo se encontrava 6% em forma complexa a, para concentrações
de alumfnio 1,5 x 10"' M (405 ,jg Al/ml), o " F se achava totalmente em forma complexa.
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XIV

Teor d* Lftio nu SoluçSn d» I ( F
Determinado por Etpectrofotometria d» Absorção Atômica

Amostra
N?

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14

15
16

pg d* Lítkj por
ml d* soluçfo

1.12
0,3
0,3
0,35
0,23
0.33

0,35
0,57
0,36

< 0,2
< 0.2
< 0,2
< 0,2
< 0,2
< 0,2
<0,2

TitMla XV

leores da Alumínio t Percentagem da Flúor t m Forma Complexa Encontrada»
am Soluções da "f Obtídoem Diversos Processamentos

Processa manto
N?

1
2
3
4

5
6
7
8
9

10
11

12
13
14
16
16

jjg Al/ml
solução

9
12
11
8

10
7
8

12
6

11
10

7
7
6

12
10

% I § F
complexo

6,5
-

9,5
6,2
8,5
5,4
5,8
8,8
4,9
7,8
9,3
6,8
4,7

6,1
0,6
7,6
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As atividade; teóricas estimadas pela integração das curvas mostradas na Figura 12. quando
comparadas com os valores experimentais, mostraram grandes diferenças. Tal fato t causado pela
depressão do fluxo de neutrons na amostra irradiada.

Assim, para o c-'ionato de lítio não enriquecido, calculou-se obter 4,7 mCi de " F por grama
de alvo ao fim de uma irradiação ao fluxo de 1 0 " nêutrons.cm 2 .seg"', durante 4 horas.
Experimentalmente obteve-se 2.5 a 3 mCi de ' * F por grama de alvo. Para o carbonato de lítio
enriquecido estimou se uma obtenção de 55 mCi de " F por grama de alvo nas mesmas condições de
irradiação, obtendo se experimentalmente de^6 a 17 mCi de " F , ao final das irradiações.

A depressão do fluxo de neutrons ocorre em virtude da alta secção de choque do isótopo *LÍ, o
que. dependendo da espessura do alvo. poderá permitir maior ou menor aproveitamento do material
irradiado. A utilização de alvos acondicionados em recipientes de quartzo de espessura muito fina não é
entretanto prática para uso rotineiro pois, isso exigiria grande número de recipientes. As quantidades
experimentais de '*P- obtirf'v irradiando se o alvo em tubos de quartzo de 4 mm de diâmetro interno
(parede do tubo 1 mm de espessura), situam-se dentro da faixa de valores obtidos por diversos
autores"1 -4 7 -5 5 1 comparadas nas mesmas condições de irradiação.

Trabalhos relativos a maiores quantidades produzidas do radioisôtopo evidenciam a
disponibilidade de maiores fluxos de neutrons, como Chan et alii . Eles obtiveram, no final do
processamento de 22 a 22 mCi de '"F por grama de carbonato de lítio enriquecido (95%de *Li) ,
irradiado ao fluxo de 4,2 x 1 0 " nêutrons.cm1 seq.1 por 3 horas em recipiente especial de alumínio.

Nas condições atuais de irradiação (fluxo de I O 1 ' neutrons.cm" J .w ( j " ' . podemos ter ao final
de cada processamento, cerca de 6,5 a 7 mCi de ' * F por qrama de alvo, podendo se irradiar até 3
gramas de alvo em cada período de 4 horas Essa atividade poderá ser aumentada tão logo o reator opere
com 5 Mw de polência, dispondo se de maiores fluxos. Menores atividades obtidas podem ser
relacionadas a variação de fluxo na posição em que se irradiam os alvos, ocorrendo valores de fluxo
inferiores a IO1 ! n c m " ] seg."1.

A eficiência da célula de processamento foi calculada em cerca de 75-80%. Foram feitas diversas
medidas do material antes do processamento e após a purificação, sendo as atividades corrigidas a um
mesmo tempo de leitura. As impurezas emissoras de raios gama presentes antes da separação química
não 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 soluções de ' *F purificadas, um ou doij dias após o final dos
processamentos, não se observou a presença de picos referentes a impurezas emissoras de raios gama.
Foram utilizados detetores de Nal(TI) e detetores de germãnío lítio, podendo se afirmar que o produto
mostrou-se livre dessas impurezas. 0 único contaminante radioativo presente nessas soluções é o trício,
provavelmente sob forma de água triciada. Os teores de trício referidos is atividades do " F ao final dos
processamentos, encontraram se abaixo do limite recomendável de 50(iCi de trfeio por 1 mCi de " F .
Esses teores poderão ser ainda mais reduzidos, aumentando-se em alguns mililitros as lavagens da coluna,
o que não aumentará sensivelmente o tempo de processamento.

• Collins et alii , verificaram, em amostras de ' " c produzido em reator • separado por
destilação, a presença d* trício soh três formas químicas: água triciada, J H acetato e 'rí-formiato. E<s«s
autores verificaram também que o trício oriundo dessas preparações se fixava em coluna de resina
•niônica, sendo melhor «luído por «luente iônicos.

Este fato vem ao encontro d* resultados por nós também observados, que a livagem ácida da
coluna favorece a eliminação do trício decrescenrio seu teor no produto final.

As quantidades de trício presentes 12 • 3%) no produto por nós obtido tio considerados
normais para uso em medicina do " F , visto qu« 4 recomendável um limite de 50pCi de ' H por mCi de
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A dos* normalmente usada em cintilogramas com "f. iiK)np"ni1ente se administrada oralmente
ou injetada t de 1 a 2 milicuries . Dessa maneira o Instituto nV ' crgia Atômica poderá atender, no
momento, cerca de 15 pacientes por semana visto ssr possível a realização <le 4 processam?»!.", químicos
nesse período.

Nos processamentos realizados coletaram-se os efluentes da coluna que contém a maior pai te do
Irício produzido, além do lítio residual. Tal procedimento teve por finalidade um provável estudo do
aproveitamento do trício e da recuperação do lítio.

ABSTRACT

Fluorine 18 it s radioisotope with several applications, mainly In bon« scintiqrsphy. Thi» rerfioisotope can be

adroWTntered intravenously or orally ywih equal suco». • •. •

' . ' - " • : ' • v • • ' " ' I K ; • '
 J

,' ' • • . . ' • ^ . ! > • '• • ' ' • : , . ' ' • •• ' • " '

This pap*! ducrtbn a HwormeMB production nmihad-iit'resaareh (aetlor, from irradiated lithium carbonate. /

Fluorine 18 is wparatad from impuritin in a al.imina column, which It an appropriate procedure for itt obtmrtion M '

carrier-free radioisotope for oral administration. ' -

A'

Characteristics of lhe product, when fluorine is separated from Irradiated target in a usual alumina column, ar»

compared with those when fluorine if separated in a previously calcined (1000 Cl alumina column.

Yields of chemical separation and chemical forms of radioisotane obtained are studied. Fluorine elution if

Investigated for several eluant concentrations and the use of a lower concentrated tluant is emphasized.

Purity degree of fluorine-18 solutions separated in a previously calcined alumina column are depicted. A

routine production procedure is determined by irradiating enriched lithium carbonate 195% Li). Theoretical yitld» are

compared with fluorine-18 production yields obtained in several irradiations.
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