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PREPARAGCAO DE GERADOR DE INDIO-113m

Ho Woui Ling

RESUMO
e
mApnnmm aspectos relstivos ) obtencfo do ”:’mln, s partir de gerador, pers uso em medicina
nuclesr. Fazem-se a adsorclo do 1135, em coluna de oxido de zircOnio hidratado o & ssparacio do n:m'"' gerado
pslo decaimento do llJSn, com &cido cloridrico diluldo. O método ¢ simples, répido e eficiente pers s ssperecio do
radionuciideo de interesse. -

Estudem-se os fatores que possiveimente afetam ne asdsorclo do ":’Sn, 8 ssber: concantraglio do écido
dorfdrico, concentracio do estanho e temperaturs.

Verificose também o efeito da concentragSo ¢ temperatura do eluente ¢ vazBo de eluiclo no rendimento de
separacio do 1m,,

- Analisase a8 pureza quimica e radioativa do produto obtido ¢ estude-ss s varisgo do rendimento de elviglo de
um gerador preparado com estenho enriquecido.

CAPITULO !

| - INTRODUGAO
1.1 — Radioisbtopos de Meia-Vida Curta

Depois que se tornou possivel a producio de radioisdtopos ertificiais, um grande nGmero deles,
de meia-vida curta, tem sido utilizado nos mais diversos ramos da atividade humana.

Embora ndo exista um intervalo definido para s classificacBo dos redioisdtopos quento s suas
meias-vidas, aqueles considerados de meia-vide curta sSo normaimente os que vio desde slguns mimstos
até poucos dias. Esses radioisttopos spresentam vantagens sobre aqueles de meia-vida longs, a saber:

8) diminuvicSo ou até eliminacBo da contaminacdo radiostiva nos estudos de poluiclo
smbiental, sondagens do solo ou céiculos de vazdes.

b) em medicina, havendo reducSo ns dose de radisclio absorvids pelo pacients.

c) possibilidade de se efetuarem medidas repetides em um mesmo sistems sem necessidede
de introduzir correcles pars as doses residuais.

d) totsl eliminaclo ou sensivel reduclo de residuos em célules de processamento quimico.

Aproveds pere publicsclo em Fevereiro/1979.



Ultimsmente, verificou-ss uma demanda cads vez maior da produclo desse tipo de radioisdtopas,
principaimente, em vista do aumento do nimero de reatores de pesquisa construldos nos diversoa
pafses. Os reatores de pesquisa com fluxos de ndutrons altos (grandes restores) podem produzie
radioisétopos & um custo mais baixo do que os obtidos em reatores de fluxos de néutrons bsixos

(pequenos reatores)!81)

Entretanto, nem todos os p:fies dispdem de tais instalagdes. Muitos possuem apenas um
pequeno reator, havendo necessidade, muitas vezes, de importar os radioisOtpos de que necessitam.

A importacBo dos radioisbtopos de meiavida longa nessa situaclo torna-se economicsmente
vidvel, pois podem ser levados dus seus centros produtores para localidades distantes. No entanto, isso se
torna dif(cil ou mesmo impraticivel quando se trata de radioisbtopos de meia-vida curta. Neste caso, o
gerador de radioisdtopos fornece uma alternativa Gtil.

12 — Gerador de Radioistopos

O termo gerador foi introduzido em 1951 para designar o sistema prético utilizedo na separacio
do iodo-132 (t,, = 2,26 horas) do telurio-132 (1,, = 3,24 dias)'®®’,

1.2.1 — Principio de um Gerador

Um gerador de radioisbtopos é um sistema composto por dois radionucl(deos, um dos quais
possui meia-vida longa (chamado pail que gera, por decaimento, um outro de meia-vida curts {chamado
filho). Os dois constituem um par em equilfbrio radioativo, A atividade do sistema decresce com 8
meia-vida do nuclideo pai, e o princ(pio consiste em separar o elemento fitho. Um sistema desse tipo
permite utilizar um radionucl(deo de meia-vida muito curta numa localidade afastada de onde esse é

produzido.

12.2 ~ Equilfbrio Radioativo

No caso de duas substincias com uma relaco radioativa, o nmimero de dtomos do elemento
filho N} no tempo t & expressa pela formula:

A -t -2t -Agt
Ny =———N0(e ' —e > +NSe ©) m
A2 = A

onde
N? & o nGmero de 4tomos do pai no tempo zero.
N‘,’ ¢ o nGmero de §tomos do fitho no tempo zero.

0,693
t

Ay = é 8 constante de decaimento do pai com meia-vida t,.

0,603
ta

A\ = é a constente de decaimento do filho com meie-vida t;.

Os dois radionuclideos que formam o gerador tdm meiasvidas diferentes. Como o pei tem
normalmente uma meis-vida longa e o elemento filho uma meia-vida curta, o equilibrio radioativo se



estabelece ap6és um certo tempo, o qual depende das constantes de decaimento dos dois
radioisbtopos'31?,

O tempo requerido para alcancar este equilibrio, denominado tempo de equillbrio, é expresso
pela fobrmula seguinte:

t L 2)
e = ~—— n —
)‘2 - )‘1 )H (

= tempo de equilfbrio.

No tempo zero, quando o pai estd puro (separado do seu elemento filho), se desintegra
produzindo o fitho. (Figura 1.1). No equilibrio, a atividade do filho passa por um méximo. A partir
desse tempo, a atividade do sistema decresce com a meiavida do pai. Se o nuclideo filho for
quimicamente separado (portanto livre da adicdo contfnua de mais filhos produzidos pelo pai), este
assumird suas caracter{sticas nucleares e decaird com sua meia-vida.

No sistema, o elemento pai novamente se desintegra produzindo o filho, o equilfbrio novamente
é alcancado e o filho separado. O processo é continuo, sendo que o nimero de separacdes possiveis
uwepende apenas da meia-vida do pai.

A frequéncia com que o filho pode ser separado depende da velocidade com o qual o equilibrio
radioativo é reestabelecido, de acordo com a férmula (2).

Quando a meia-vida do nuclideo filho for muito curta em relagdo 3 meia-vida do pai, alcanga-se
50% do equillbrio no final de uma meia-vida do filho, 75% no final de duas meias-vidas e 99% no final
de seis meias-vidas. Consegiientemente, um gerador com um fitlho de meia-vida curta pode ser utilizado
com freqiiéncia, e tem-se entdo, um sistema que permijte a estocagem de um radioisOtopo por um tempo
muito mais longo que sua propria meia-vida.

1.2.3 - Aplicacdes dos Geradores de Radiois6topos

Os geradores de radiois6topos podem ser utilizados na indistria e em medicina. Pouco se sabe
sobre sua aplicacdo industrial, enquanto que no campe da medicina nuclear, os radioisdtopos de
meia-vida curta obtidos de geradores, s3o largamente utilizados para diagnOsticos, devido 3 razdes
seguintes:

a) diminuem a atividade resid .al no corpo do paciente apés o exame e reduzem o nivel de
exposicdo 3 radiagdo, Por exemplo, para um exame de tiredide, 50 uCi de *3'1, (t$= 84
dias) d4 uma absor¢do de 60-100 Rad pela tirebide, enquanto que 1 mCi de 'mTe
(ty, = 6 horas) d& uma dose absorvida na tiredide de cerca de 100 mRad 42",

b) possibilitam exames repetidos, em vista do gerador fornecer uma espécie de estoque de
radioisdtopos de meia-vida curta que se dispde quando necessério.

c) apresentam baixa toxidez qufmica, pois os radionuclideos obtidos sdo livres de
carregador, portanto de atividades espec/ficas altas.

Os geradores existentes até 1974 e seus possiveis usos estio na Tabels I.1.

1.2.4 —~ Escolha do Gerador ides! pars Uso em Maedicina



1,0
Q
g
L)
o)
-
>
-
o
<
0,1
1
Imp.
eluido
|
0,01 -1 Y
24 48 72 96
Tempo (h)

Figure 1.1 ~ Curvs de Crescimento ¢ Decsimanto do Per **Mo/** ™ Te,

**Mo Decai para **™Tc(B6%) ¢ *°Tc(14%). A Limha Pontilhads Indica 100% do
Decaimento Psi pars Fitho



Tabela L1

Geradores de Radiois6topos e Suas Aplicacﬁes‘”'”’sn

Esquema de decaimento Energia Poss(veis
Principal Aplicacdes
Pai Fitho Prod. Decaimento (MeV)
28Mmg I 18 —Lﬁ———» 18g; 1,78 Tragador de Al
21,3h 2,3min
C.E C.E g
8%Ge ———— 4%Ga ———ﬁ-—+ 8Zn 0511 Cintilografia
280d 68h
CEp
8r —-—ﬁ—» 1mge T, 11g, 0,162 Uso cifnico
56h 17s
CE g
8!'Rb ———ﬁ——> BIMmyr —1 . . Kr 0,190 Cintilografia
4,7h 13s
CE C.E,
1gp — — 32pp -——-——’ﬁ’ 82y 0,511 Cintilografia
25d 1,3min
90 4 90 p 90 .
Sr —mmm—— Y —— Zn 2,25 Terspia
2,8a 64h
“*Mo —-—7'-3—-——' 9MTe L 9 7e 0.130 Cintilografia
67h 6h
113 CE 113m Y 113 P .
Sh —mm In — In 0,392 Cintilografia
118d 1,65h
agg —XB L wa _XF g, g6 Est. de Tiredide
3.2d 2,3h
137 1.8 137m Y 137 e
Ccs —mm» Ba —m8M8 Ba 0,662 Est. dindmicos
30a 2,6min
C.E.
195Myg 198mAy T, 195, 0,262 Uso clfnico
40h 31s
87 CE 8Tm Y 07 ; i
Y e S — Sr 0,388 Cintilogretfia
3,2d 2,8h
103pg - XB _ oamgy TP e, o040 Diagnéstico

17d 57min




S¥o trds os fatores que influenciam na escolha de um gerador ideal‘:’:”, a saber:

1.2.4.1 — O Nuctideo Filho
O nuclideo filhc deve possuir todas as qualidades de um radiofdrmaco.

Para diagndstico médico, o radioisbtopo escolhido deve, em: primeiro lugar, ser adaptado as
funcdes fisiologicas em estudo. A escolha depende tamhém de outros pardmetros, aiém de uma meia-vida
curta e atividade especifica alta, ¢.:= :39: o0 tipo de radiacdo e a energia da radiacdo.

a) o tipo de radiagio

A cintilografia 6 um meio de deteccio externa. Conseqientemente, o radionucl(deo deve ser
emissor de raios gama, pois sO estes atravessam os tecidos e ddo fotons detectdveis na superficie do
corpo. Além disso, é preferfvel que o radioisdtopo seja um emissor de raios gama puro, pcis as particulas
betas sdo absorvidas pelos tecidos do corpo, contribuindo para a dose de radiagdo sem fornecer
informacgado.

b} a energia da radia:in

Com o melhoramento do- aparelhos de detecgdo, os radionucl{deos emissores de raios gama de
energia baixa foram muito valorizados, porque reduzem a exposicdo & radiagdo no paciente. A blindage.n
e a colimagdo do detector tornam-se mais simples e a qualidade da informacdo é melhorada.

Entretanto, a energia do raio gama ndo deve ser demasiadamente baixa, pois a absor¢do nos
tecidos seria alta e os pulsos ndo alcangariam o detector. A energia mais adequada para o exame de
6rgdos internos, é da ordem de algumas centenas de Kev!95)

1.2.4.2 — O Nuclideo Pai

O nuclideo pai deve ser de produgcdo ficil, de preferéncia aqueles obtidos num reator nuciear
que tenha meia-vida mais longa possfvel.

1.2.4.3 — Separacdo Pai-Filho

A separacdo normalmente é quimica, baseada no fato de que pai e filho sdo s'ementos quimicos
diferentes. Ela deve ser simples e rdpida e resultar num radionucliideo de purezs alta numa forma
adequada para a aplicag3o destinada. O rendimento deve ser 0 mdximo com um pequeno volume final
do produto. Finalmente, as condi¢Bes em relaco 3 blindagem e empacotamento devem ser tdo eficientes
¢ econdmicas quanto possiveis.

Virios processos quimicos foram utilizados para a separacdo pai-filt.o, a saber: precipitacio e
filtracio‘“’, dcstilac!o‘a'”’, axtraclou'”’ e volatilizacio‘“’. Porém, o método da colune
cromatografica desenvolvido em Brookhaven National Labomory‘”' 93) ¢ mais vantajoso, visto que

preenche todos 0s requisitos scima citados.

1.2.5 — Descricho de um Gerador

O gerador mais comumente utilizado consiste de uma pequena ccluns de vidro contendo um



adsorvedor inorgdnico ou orglnico. A parte inferior do adsorvedor é segura por ums placs de vidro
sinterizado e a parte superior ¢ coberta por uma mecha de 13 de vidro {Figurs 1.2).

Blindagem

[ de chumbo

La de vidro

Adsorvedor

Placa de vidro

sinterizado

el N’

AN
\
fix

Figurs 1.2 -~ Coluna Cromatogréfice ¢ sus Blindagem



Percola-se a soluclo contendo o par radioativo ns coluna pré condicionads, sendo fixo somente
O pai que, por decaimento, gers o nuclfdeo fitlho. Este nZo tem afinidede pelo adsorvedor, ssndo
faciimente separado por eluicBo com uma solugio adequada.

Em muitos casos, quando o filho ¢ destinado ao uso médico, é desejdvel que a soluclo elufda
seja injetével sem processamento posterior.

A coluna é colocada dentro de uma %.lindagem de chumbo, de modo a reduzir 8 exposi¢io do
usuério 3 radiacfio durante a eluigdo.

1.3 — Gerador de ' '*Min

O primeiro gerador de ! '*™in foi desenvolvido por Gillette'3®) em 1965. Um ano mais ta/d.,
este radionuclfdeo foi introduzido na medicina nuclear por Stern et alii'85). Desde entdo, o gerador
pessou a ter um grande interesse na radioquimica aplicada & medicina. De fato, o par '!2Sn/''3™in
estave entre 0s sistemas mais promissores sugeridos pelos pesquisadores do Brookhaven National

Laboratory para aplicacdes de visualizacio(”'”'.

1.3.1 — Caracteristicas ¢ Usos do ' '*™iIn

O ''3Min ¢ filho do ''3Sn, que apresenta o seguinte esquema de decaimento! !5’

113sn 118 dias

—,T_—
71
/ ,82
E.

|

f
/1
I
!

0,255 MeV

11901 99,8min

— —— asend

100% | 0,392 MeV
}

|
¥ 1131, (estavel)

O !'*™)n possui, portanto, caracterfsticas vantsjosas para cintilografia!!549.85) que s¥o:
meia-vida curta de 99,8 minutos, emissdo de raios gama monoenergéticos de 0,392 MeV por transiclio
isomérica, @ nSo emissSo de particulas beta que contribuem para - dose sbsorvida A semelhanca da
energia dos raios gama do ''*>™in a do ' de 0,364 MeV permits que 0 mesmo sistema de detecclio,
incluindo o3 colimadores sejam, também, utilizados para o ' '>™in'49), A meis-vida relativaments longa



de 118 dias do ''3Sn e sua fécil producio em restores, faz com que o sistema seja pritico e econdmico

pers a producso disria do ! >™In em laboratério clinico dursnte vérios meses'' 7).

A importancis do ''>*™In em relaglo aos outros radioisétopos do fndio para uso médico pode

ser vista comparando-se suas caracterfsticas nucleares, conforme mostra s Tabels )2,

Tabels 1.2

Isétopo do Indio!32-89)

L. Tipo de Raios
Isbtopo Meiavida Decaimento gama (MeV)
106 53m CE..f vérios
%7 In 300m CE..f8° vérios
rosmy, 550 m CE..f vérios
108 1 400 m T vérios
1o9m), 13m CE..f8 0,658
109 1 42hn CE vérios
110my, 49n CE .§ vérios
1I0 4p 66,0m CE .f vérios
My 28d T LF vérios
tiamy, 207 m TS, 0,158
142 150m CE .F.F vérios
1nIm, 99,8 m T 0,392
113 4 estivel - -
Hamy, 50,0 d CE.,T.I vérios
114 1 720 CE .f.F 1,30
1sm), 45h T4 LB 0,335
113 6x10'* 2 F -
1iemy, 540m F vérios
116 130s F vérios
1my, 19h T) F vérios
117 I 450 m g vérios
1ism, 45m F vérios
e q 55s F 1,23
11em, 175m TH LB virios
e yn 21m [} 0,82
120 yp 750 F vérios




Verifica-se que 10dos os vadioisitopos do 1ndio, com excego do ! ' >™in, possuem melas-vidas
muito curtas ou longss, ou apresentam um Modo de decaimento inconveniente, o que limita o interesse
pritico ¢ cientifico ao de nimero de massa 113, principsimente.

Apesar do indio idnico ser altamente tOxico, quando administrado parenteraimente (dose letal
varia de 0,33 a 3,56 mg In/kg peso nos animais'3®’, 0 ! T3™in livre de carregador pode ser administrado
com seguranca a0 homem, visto que ¥ mCi representa apenas 0,1 ng do elemento.

© "™ pertence 30 grupo de radionuctideos de baixa toxidez'43) e os limites de tolerdncia

para uma exposicio de 40 horas semanais'4®! s30:
— concentragiio mixima permissivel de '!?™in na sgue: 0,04 uCi/em’.

— concentragio maxima permissivel de ' '>™in no ar: 7 a 8x 107% uCi/em’.

A espessura de chumbo que reduz a 1/!0 os raios gama de 0,392 MeV do ' *>™in é de 1,3 cm.
A taxa de exposic3o gama 8 um centimetro de uma fonte pontual de ' '>™in ¢ de 2,31 R/h!57) Sua
meia-vida efetiva de 1,7 horast’2) ¢ praticamente igual a sua meia-vida fisica. O 6rgdo critico para este
redionuciideo & o trato gastro-intestinal“s’.

0 '""3™n tem aplicacdes vastas na medicina para a visualizacio dos 6rgdos por meio de
cilltilografia‘zs's"as'ss’. Além disso, também pode ser utilizado em aplicacGes industriais”a', no
ensino dos principios nuclebnicos e usado como fonte de calibragdo na espectroscopia eletrdnica'®4),

Em inGmeras aplicagdes médicas, o ''>™In (y=0,392MeV) tem sido competitivo com ©
?9MTc (y=0,140 MeV), pois sua energia maior fornece melhor informagdo sobre o tamanho e a forma
de certas lesdes, e sendo um citicn, o ! ' 3™in pode ser utilizado para marcagdo de compostos nos quais
o ??™Tc anidnico é incapaz de se incorporar. Por exemplo, o indio forma quelatos estiveis com uma
grande variedade de radicais organicos, a saber: etilenodiaminotetraacetiia (EDTA),
dietiltriaminopentacetila e trifluorotinoila, etc.!70.86.89)

Os dnicos sais minerais soloveis do fndio sdo os haletos, sulfatos, nitratos e percloratos, e alguns
deles, como ferrocianetos e iodatos sdo levemente soliveis, enquanto que a maior parte ¢e Outros sais;

fosfatos, carbonatos, etc. e os hidroxidos s30 extremamente insolGveis em m.‘”’. Conseqientemente,
os radiocoldides do ndio sdo ficeis de preparar.

Em medicina, o ' '?™In & utilizado para cintilografias do:
— "pool” sangufneo:

Emprega-se 0o hidréxido de ''™in coloidal!49:55.67.75.86) s vez que este possui o
propriedade de ligar-se 3 transferina do sangue.

— rins:
0 ''3™)p ¢ incorporado ao dietiltriaminopentaacético (DTPA)!28.41.70,74,90)
—~ cérebro:

Utilize-se Fe-DTPA marcado com ''3™M(q(23.28.41,86) pypaA mercado com
um,nn,u,u,eap ou EDTA marcado com u:mmt‘ll[

— pulmio:

0 radiofdrmaco pode ser encontrado em diversas formas: microesferas de albumine mercadas
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com 13Mal12.28). icroagregedos de hidroxido de ferro marcados com '3Minl71.75).
macrosgregados de hidrbxido de ferro marcados com '3 ™In!77); hidréxido de *!*™In coloidal 49 8s),
hidroxido de ferro marcado com !13M|p!28.49.88). i ayegados de slbumines marcadss com
11310 18,19.40) (it de fndio marado com 3 ™in{79)  115Min Brico nebulizsdol7S),

~ figado:

Emprega-se ! '>™in na forma coloidal; hidroxido de ! '3 ™in coloidal!37-49). hidroxido de ferro
coloidal marcado com ! '2™1n{25); macroagregado de ferro marcado com ' ! *™|n! "

~ sistema reticulo endotelial:

Para estudos do f(gado e bago, utiliza-se hidroxido de ferro marcado com '!2™|nf25.76} o,
fostato de ! '>™In coloidal {28! :

— placenta:

Hidroxido de '">™in coloidal'®3:88); complexogelstina marcada com ''3™in{13.67),

complexo transferina marcada com '!3™|n!60.61)
~ bago:
Particulas de ferro marcadas com ! '2™in!25! ¢ (ndio coloidal'”®’.
— coragdo:

Emprega-se hidroxido de ''>™in coloidai'®®’; DTPA marcado com !'?>™in'48). complexo
albumina marcada com 2™ n'68) ¢ gidrofilina marcada com '12Mn!4),

— osso:
Utiliza-se os fosfanatos polifuncionais marcados com !13™M|n!47.88)
— medula dssea vermelha:

0 '"3™n ¢ incorporado aos fosfatos coloidais'24’.

As principais vantagens do uso do ''3™MIn!3744) g,

a) baixa dose de radiac3o ao paciente

b) problemas de contaminacdo sBo simplificados

¢} baixa atenuagdo da radiacBo pelos tecidos

d) boa resolucio

¢) compatibilidade com muitos equipamentos de detec¢fo projetados para o ' '}
f) facil formac3o de quelatos estiveis

g) fécil incorporacio nas partfculas

h) nSo a=Gmulo na tirelo-e ou plexo cordide, portanto, nSo requer sgente bioqueador
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i} econdmico, podendo ser eluldo diariamente e por muitos meses devido 8 meia-vida longa
do ''3sn,

0 '13™|p ¢ produto da captura eletrdnica do ‘!3Sn. O '3Sn, por sua vez, ¢ obtido por
irradiaco do isotopo ! ' 2Sn com néutrons térmicos num reator. A sbundncia isotopica baixa do ' ' 2Sn
no estanho natural, da ordem de 1% do total, e sua secgdo de choque pequena para néutrons térmicos,
de 0,9 barns, faz com que seja necessirio utilizar ' '2Sn enriquecido em 65% a 85% para a preparacho
do gerador, visto que a irradiagio do estanho natural com fluxo de néutrons altos conduz & formacio de
outros isbtopos radioativos (Tahela 1.3).

Tabela 1.3

Is6topos Componentes do Estanho Naturat'52)

]
Secdo de choque
Porcentagem ¢ choa Produto
Is6topo para néutrons Meia-vida
natural formado
térmicos
(barns)
I11gy 0,95 09 11350 118 d
1148n 0,65 -~ - -
11380 0,34 - - -
'1esn 14,24 0,006 117Msn 14 d
1780 7,57 - - -
'1%sn 24,01 0,01 112 MSn 250 d
'17sn 8,58 - - -
1208, 3397 0,001 121Msn 7 a
’ 0,14 '2'sn 275h
123
121, a7 0,001 Sn 126 d
02 1213mgp 415m
128
? 2450 5,98 01004 Sn 9:4 d
0,10 125mg, 9,5m

Entretanto, o isbtopo ' '2Sn ndo & produzido no Brasii, de forma que para produzir-se gerador

de '13™|n faz-se necessirio a importagdo do '!?Sn enriquecido, cujo custo é bastante slto. Por outro
lado, existe a possibilidade de regenerar o ''?Sn apbs o uso do gerador, recuperando o estanho
enriquecido existente na coluna e purificando-o quimicamente ou por métodos eletroquimicos, de forma
2 ser reirradiado e reutilizado'7’,

1.3.2 — Métodos de SeparagBo do Par ' '>Sn/''*Min

Existem na literatura virios métodos para a separagdo do par ''2Sn/''3™in, A maior parte
deles baseiase na extracdo ou na cromatografia de troca idnica, empregando-ss tanto trocadores
orgdnicos como inorganicos.

Nussis 62! experimentou 2 extracdo do ''’™in com 4cido sulfarico. Moyer‘sg’ ¢ Gillette'3®'
aplicaram a cromatografis, utilizando resinas de troca ibnica, DOWEX-1 por Meyer e AG-1 X8 por
Giffette.
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Denni et ofii 2% prepararam dois geradores, emrregando resinas complexantes aminodiacetato
(Chelex-100) e fosfanato (Bio-Rex-63). Adel e Alian'2! basearam-se na extracio do ''3Sn por
tridodecilamina (TDA)} em solugo HCI 1,2N. Alian e Moloukhia'3’ spresentaram 3 cromatografia de
extracBo (cromatografia em fase reversa), adsorvendo o ''3Sn numa coluna de celite hidrofbbica
carregada com TDA. e o ''>™in & separado por eluigo. Palkar e Rane!®*! descreverem um método de
separacdo por meio de volatilizaclo fracionada. Entretanto, Gillette‘as’, Stern et aliiws’, Subramenian e
Mcafee'8?) & outros'®69 mostraram que a adsor¢do do Sn{lV) em meio cloridrico no &xido de
zircdnio hidratado permite obter um gerador de ''*™in com caracteristicas superiores aquelas
preparadas por métodos citados anteriormente. A operacdo é mais simples e rspida, resultando num
radionuclideo de purezas quimica e radioativa altas e atividade especffica elevada.

1.4 — Consideragdes sobre 0 Oxido de Zirchnio Hidratado

Durante a Gitima década, os trocadores inorganicos sintéticos, fosfato de zircdnio, 6xido de
zircdnio hidratado e outros'®”) foram muito utilizados. Estes trocadores revelaram uma seletividade alta
por virios elementos e sdo também muito mais resistentes 3 radiacdo, mudancas quimicas e de
temperatura. Além disso, possuem propriedades mais convenientes do que os trocadores idnicos
convencionais organicos ou inorganicos naturais!24).

Maeck et alii'>®' determinaram os coeficientes de distribuicdo para 60 metais, incluindo-se o
estanho e o Indio, em quatro trocadores de fons inorganicos: fosfato de zircdnio, 6xido de zircdnio
hidratado, molibdato de zircdnio e tungstato de zircdnio. Baseados nos estudos de Maeck, alguns autores
verificaram que a melhor separacdo do (ndio e estanho seria garantida pelo molibdato de zircdnio, ndo

fosse o fato de que seu uso em geradores médicos é impedido por causa de sua excessiva solubilidade no
eluente! 6. 87)

Estudos anteriores'5-50 demonstraram que a adsor¢io de fons pelo d6xido de zircnio hidratado
podia ser explicado em base da troca idnica, envolvendo os grupos hidroxilos. Ent3o, o 6xido de
zirconio hidratado possui propriedade trocadora anidbnica ou catidnica, dependendo do pH da solugdo.

Esta substancia anfbtera apresenta as seguintes dissociacaes‘zo):

4

=2Zr - OH = —= 2" + OW (a)

3
W

—=2Zr - OH 20 + H (b)

A dissociagdo (a) é favorecida por condigBes Acidas, quando a substdncia pode funcionar como
um trocador anidriico, e a dissociacdo (b) por condigdes alcalinas, quando a substdncia funciona como
trocador catidnico. Perto do ponto isoelétrico do dxido de zircdnio hidratado, em torno do pH 7!5.60)
ambas as dissociagdes podem ocorrer ¢ ambos 0s tipos de troca podem ocorrer simultaneamente,

Em geral, o Oxido de zircdnio hidratado & obtido pela precipitacio dos sais de zirconila em
meio amoniacal ou alcalino. Nestas condigdes, o zircdnio precipita como uma substdncia gelatinosa
branca que foi considerada, por anos, como hidroxido de zircdnio. No entanto, estudos posteriores da
desidratacio dessa substdncia e da sua susceptibilidade magnética levaram & conclusio de qua este nlo se

trata de hidroxido, mas sim um 6xido hidratado, isto 4, um bxido com quantidades nfo estequiométricas
de H,0 fracamente ligadas''©!,

Apesar da estrutura desse Oxido amorfo ainda nfo ter sico definitivamente estsbelecida, sus
possivel estrutura foi primeiramente postulada por Blumental'®' ¢ mais tarde por Clearfield'21’. Este
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Gltimo postulou uma estrutura baseada na condensac3o dos tetrimeros de | Zry (OH), I** existentes nos
sais de zirconila cristalinos; isto envolveria as cadeias poliméricas do precipitado com muitas unidades de
2r-OH, que certamente seriam eliminadas em parte por olacdo durante o processo de secagem na
preparaco do Oxido de zircdnio, causando cruzamento nas ligac3es qufmicas e formando uma matriz
polimérica tridimensional estavel. Por envelhecimento, forma-se a estrutura | ZrO(OH); | 4 97)

A evidéncia da presenga dos grupos hidroxilos foi mostrada por Clearfield'22) ¢ os dados de
raios-X do hidroxido de zircdnio cristalino sugerem uma estrutura andloga a 2rO,, isto &, {Z2rOz )n com
H,0 e grupos OH'20),

(35)

Gardner et alii supdem que em precipitacdo aicalina, forma-se ums estrutura ao acaso, na
qual as pontes de hidroxilos ligam os tetrameros:

(8 - 4n)+
'Zr(OH),‘NnM ~n)H,0 1,4

1.5 — Técnicas de Troca Idnica'’ )

As operacdes de troca idbnica podem ser descontinuas, quando realizadas em copo (batch), ou
contfnuas, quando em coluna. As operacdes continuas tem a vantagem de apresentar um grande nOmero
de equilfbrios consecutivos, enquantn que as descontfnuas sdo limitadas pelos coeficientes de parti¢do
dos fons entre a fase aquosa e O trocador.

Nas operagdes em coluna, a solu¢do contendo os fons a serem adsorvidos pelo trocador
chama-se solugdo carga, solucdo influente ou simplesmente influente. Esta solucdo depois de ser
percolada e recothida na parte inferior da coluna recebe 0o nome de solugcdo efluente ou efluente.

Para retirar do trocador os fons adsorvidos, operagcdo que em troca idnica chama-se eluicdo,
emprega-se uma solucdo apropriade para cada caso. Esta é a solugdo eluente ou eluente, que ao ser
recolhida recebe o nome de eluido.

O ciclo completo de uma operagdo de troca idnica em coluna consiste de: carga, lavegem e
eluigfo.

1.6 — Objetivo

Atualmente, no Brasil, o gerador de ''>™in é um produto importado de alto custo. Em vista
da demanda crescente desse radioisGtopo na medicina nuclear, procurou-s¢ um meio de preparar esse
gerador de modo mais simples possivel, visando 3 produg¢io do gerador no Instituto de Energia Atdmica.

No presente trabalho, descreve-se a preparagio do gerador de ''*™In, baseada na adsor¢do do
11381 em coluna de 6xido de zircdnio hidratado, utilizando-se a técnica de troca idnica.

Em vista do alto custo do estanho enriquecido, usa-se estanho natural para o estudo dos
possiveis fatores que influenciam a adsor¢3o do ' ' Sn e a eluicdo do ' !> ™in produzido.

Apés estabelecimento das melhores condicBes de fixacio e de eluicdo, segue-se a preparacio do
gerador utilizando-se estanho enriquecido 80% em ' '2Sn e analise-se 8 pureza quimica e radioativa do
4"y eluido, para verificar se o produto final preenche os requisitos ao fim a que se destina,
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CAPITULO NI

il — PARTE EXPERIMENTAL
1.7 — Reagentes ¢ Vidraria
Estanho metdlico natural em graos de 20 “mesh’”’, analltico, Carlo Erba, nacional,

Estanho metslico enriquecido 80% em ''2Sn, Oak Ridge National Laboratory, analftico,
procedéncia norte-americana.

Acido clorfdrico, analitico, Merck, procedencia alems,

Dicromato de potéssio, analftico, Merck, procedéncia alema.

Alizarina S, analftico, Merck, procedéncia alema.

Hematoxilina, analitico, Merck, alema3.

Acido sulftrico, analftico, Merck, procedéncia alema.

Alcool etflico, analitico, Merck, nacional.

Oxido de zirconio hidratado, Bio-Rad, 50 — 100 “mesh”, procedéncia norte-americana.

Todo o material utilizadc fabricado em vidro “pyrex”.

1.2 —~ Ensaios Preliminares

Primeiramente, verificou-se a dissolugdo do estanho metilico natural em é&cido cloridrico de
concentracdes variadas, deixando-o em contacto com o 4cido e anotando-se 0 tempo necessério para 8
completa dissolugdo dos grios. A dissolucdo mais rapida ocorreu com HCI 12N, sendo necessérias cerca
de 24 horas.

1.3 — Identificagdo dos Radioisbtopos Formados na Irradiacio do Estanho Naturs!

Antes de proceder-se ao estudo das condicdes de fixacdo do estanho em coluna de 6xido de
zircdnio hidratado, determinou-se o espectro das radiagc3es gama emitidas pelo alvo cerca de 12 dias apds
a irradiag8o.

11.3.1 — Procedimento

Colocaram-se 20 mg do estanho metalico em tubo de polietileno de didmetro interno de 0,8 cm,
didmetro externo de 1,0 cm e comprimento 3 cm. Selou-se 3 quente as extremidades, irradiou-se o alvo
por cerca Ce oito horas na posicdo 35 duv reator IEAR-1, onde o fluxo de ndutrons térmicos era da
ordem de 10’ >n/cm’seg Para atividades mais altas, irradiou-se o alvo em tubo de quartzo por quatro
semanas (oito horas por dia, cinco dias por semana), na mesma posi¢do citada anteriormente.

Dissolveu-se 0 materiai em alguns mililitros de 4cido cloridrico concentrado num frasco de
erlemeyer .com tampa esmerithada, sendo a operaclo feita dentro de uma capels com exsusto e
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protegida com tijolos de chumbo de cinco centimetros de espessura. Diluiu-se a soluglo cloridrica com
agus destilada e desta tomou-se uma aliquota de u.m mililitto para a espectrometria de raios gama.

11.3.2 — Espectrometria de Raios Gama

Utilizou-se um detector Ge-Li acoplado a um multicanal de 1024 cansis modelo 6140A
fabricado pela Ortec.

A Figura 2.1 mostra um dos espectros obtidos cerca de 12 dias apés a irradiacdo do alvo por
4 semanas nas condigdes citadas no item [1.3.1. Pode-se observar a presenca do 1idgy pelo pequeno pico
de 0,255 MeV e principaimente pelo pico de 0,392 MeV de grande intensidade devido ao seu produto
de decaimento, o ''>™In. Outros picos também de grande intensidade s3o de 0,159 MeV e 0,161 MeV
do ''"™Sn em superposicio.

Os picos de menor intensidade de 0,065 MeV do ''?™Sn, 0,112 MeV do '?5™Te, 0,175 MeV,
0,320 MeV, 0,427 MeV, 0,463 MeV, 0,600 MeV, 0,640 MeV e 0,675 MeV do '?°Sb também aparecem
no espectro. O '25Sb & produto do decaimento do '2°Sn e 0 '?*™Te do '25Sb por emissio de
particulas beta.

I1.4 — Uso da Coluna de Oxido de Zircdnio Hidratado para a Separagio do Indio-113m

O método de separacio do par '!2Sn/''3™|n baseou-se, em linhas gerais, naquele introduzido
por Gillette!36) ¢ que foi utilizado por outros autores'85.87) para a preparacdo do gerador desse
radioisOtopo.

11.4.1 — Preparag3o da Solugdo Estoque de SniiV)

Dissolveu-se 0 estanho metilico irradiado conforme o item 11.3.1. Diluiu-se esta solugdo com
dgua destilada até que a concentracdo fosse 6N em HCI e, em seguida, fez-se a oxidagdo do Snill) a
Sn(IV) com cloro, obtido pela reacdo do dicromato de postassio e acido clorfdrico concentrado num
aparelho de Kipp, durante 20 minutos, aproximadamente.

11.4.2 — Preparacio da Solugdo Carga

Diluiu-se a solu¢do estoque de Sn{lV) com 4gua destilada até uma concentracdo 0,5N em HCI,
aproximadamente, pouco antes de efetuar a carga, a fim de minimizar o efeito da hidrdlise do Sn{IV)
em solucles 4cidas dilufdas. Essa fase de diluicdo é necessdria para evitar a dissolucdo do Oxido de
zirchnio hidratado em meio muito 4cido.

11.4.3 — Preparagdo e Condicionamento da Coluna de Oxido de 2ircOnio Hidratado

Lavaram-se cinco gramas de Oxido de zircdnio hidratado com 10 porcdes de 40 mi de dgus
destilada, decantando-se e desprezando-se as particulas sobrenadantes. Em seguida, lavou-se com duas
porcdes de 50 mi de HCI 0,2N, decantando-se e jogando-se fora as particulas em suspensdo, Transferiu-se
este 6xido para uma coluna de vidro, de 1,5 cm de didmetro interno, tendo como suporte ums placs de
vidro sinterizado G-2. Cobriu-se o 6xido com uma mecha de 13 de vidro, e por Gitimo percolsram-se pela
coluna, 150 m! de uma solugdo de HCI 0,3N com uma vaz3o de 2,0 mi/min, aproximadamente.

11.4.4 — Modo de Operaclo
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Figurs 2.9 — Espectro de Raios Gama do Estanho Naturel Irradisdo por 4 Semanas (6 Diss por Semans,
8 Hores por Dis). Fluxo de Néutrons Térmicos 10'>n/cm®.s. Tempo de Decaimento
12 Diss. Detector Ge-Li, Anslisador de 1024 cansis. Tempo de Contagem 1000s.

1
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8) carge: percolou-se a solucdo cloridrica contendo Sn{lV) pela coluna de 6xido de zircbnio
hidratsdo com uma vazio de 0.5 a 1,0 mi/min. Nesta operacio, ocorreu a fixacko do
Sn{IV) no 6xido de zircdnio hidratado.

b) lsvegem: apds a carga, percolaram-se 100 ml a 150 ml de solugio de HCI 0,05N, com uma
vazio de 2,0 mi/min para retirar os “lons intersticiais’’, que niéo se fixaram no Oxido de
2ircdnio hidratado.

c) eluiglo: fez-se a eluicdo com solugdo de HC! 0,05N nas mesmas condicdes de lavagem.

Nesta fase ocorreu a separacdo do ' '*™In gerado pelo decaimento do ' ! 3Sn fixo no 6xido de
zircdnio hidratado. Fez-se esta operagBo apdt o sistema ''3Sn/''2™in stingir 0 equillbrio radiostivo
{18 horas). Apbs cada eluigio, selou-se 0 topo da coluna com uma rotha de borracha pera manter Umido
0 Oxido de zircdnio hidratado, pois a secagem diminui o rendimento da eluicio.

Tragcouse uma curva de eluiciio, representativa do processo, para determinar o volume de
eluente 2 ser utilizado. Durante a3 eluicdo, recolheram-se aliquotas de um mililitro e fizeram-se as
contagens relativas ao pico de 0,392 MeV do ''*™in, sendo as atividades obtidas corrigidas para
um mesmo tempo. Utilizouse para as contagens, um detector Ge-Li acoplado 8 um analisador
multicanal de 1024 canais modeio 6140A fabricado pela Ortec.

A Figura 2.2 mostra o aspecto de uma curva de eluicdo.

Pode-se verificar que o volume util vai praticamente desde o segundo até o sétimo mililiro. A
“cauda” da curva é devida 3 constante geragio do ' '*™In na coluna. Portanto, um volume de eluente
de cerca de 10ml ja seria suficiente para 2 eluicio completa do ''*™ip,

Nos experimentos destinados 3 determinagdo do rendimento do processo de separagdo do
113my, recothe-se desde o primeiro mililitro até o décimo mililitro, a fim de se ter maior margem de
seguranca

11.4.5 — Espectro e Curva de Decaimento do ' ' > ™in Purificado

Tomaram-se aliquotas de diversas solugdes do ''>™in elsido, portanto, purificado, e
tracaram-se seus respectivos espectros das radiacGes gama, 18 horas apds o final da eluicio. Nlo se
observaram outras atividades gama aém daquela correspondents a0 ''>™in. Pode-se notar o
desempenho da coluna de 6xido de zircdnio hidratado na separagio do ' '*™in, quando se compsram os
espectros das solucdes de ' '>™in purificado com aqueles referentes s0 materisl impuro, isto ¢, quando
este se encontra misturado com os radioisbtopos formados na irradiacdo do estanho natural.

A Figuras 2.3 mostra um espectro das solugdes do radioisdtopo purificado com um pico de
0,392 MeV, correspondents s emissSo gama do ' *2>™In por transiclo isomérica.

Fizeram-se, parsielsmente, determinac3es da meis-vids do ' '>™in obtido, scompanhando-se o
decsimento radiostivo do materisl purificado e registrando-se a atividade iiquids relative so pico de
0,302 MeV em intervalos de 60 minutos durante seis horss e depois em intervalos diferentes,
completando-se 11 horss. Os resuitados obtidos lancados em papel logeritmico, mostraram velores de
meisvids entre 100 ¢ 102 minutos, concordando com aqueles citados na literatura'52.78)

A Figura 2.4 mostrs uma das curves de decsimento obtides.

1.5 ~ Fstores que Possiveiments Afetam s Fixsglio do Estanho
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11.6.1 — Concentragio do Acido Cloridrico na Soluglo Carge

Fizeram-se experimentos variando-se a concentracio do HCl na soluco cargs, de 0,IN & O,8N.
Calculou-se a sdsorglo do ''3Sn, fazendo-se contagens sob o fotopico de 0,382 MeV no espectrdbmetro
de raios gama citado no item 11.3.2 apbs deixar o ' '>™in, efluente durants a carga, decair por cerca de
48 horas.

11.5.1.1 — Céiculo da Adsor¢lio ¢ Eluiglo

a) smostragem: tomaram-se aliquotas de um mililitro correspondendo 3s seguintss fraces:
soluclo carge, solucio apbs carga, solugo de lavagem e eluido.

b) contagens: computaram-se aquelas referentes ao pico de 0,392 MeV, fazendose as
correc3es relativas 8o volume de cada frag3o e relacionando-as 8 um mesmo tsmpo.

atividade adsorvida x 100
atividade percolada

c} % adsorglo:

atividade elulda x 100
atividade adsorvida

d) % eluigho:

Os resuitados da Tabela 1.1 mostram que além da adsorcdo, 8 eluiclo também depende da
concentracio do HCI na soluglo carga. Observase que 8 edsorgcBo sumenta quando diminui a
concentragBo do &cido de 0,8N a 0,3N, enquanto que a eluicBo do 113myy, permanece praticaments
constante. Abaixo de 0,3N tanto a fixac8 como a eluiciio diminui bruscamente.

Tabela 1.1

Porcentagem de Adsorgdo e Eluicdo em Fungdo da Concentragdo do HCI
na Solucglo Carga. Concentracdo de Sn na Solugdo Carga, 0,08 mg/m.
Vazdo de Carga= 1 ml/min.

Eluente, HC! 0,05N

HCl AdsorgSodo ''3Sn Eluiglo do ' ' *™in
(N) (%) (%)
08 25 78
0,7 31 75
0.6 38 12]
0,5 47 71
04 62 71
0,30 76 73
0,27 74 70
0,23 58 61
0,10 16 .

A'Figurs 2.5 mostrs 0s dados relativos d fixacBo e eluiclo, lancados em grifico.
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11.5.2 — Vazlio de Carga

Em experimentos feitos preliminarmente adotou-se uma vazfo de 0,5 ml/min a 1,0 mi/min com
a solucBo fluindo em queda livie ¢ com corregBes periddicas da vazBo. A velocidade de escoamento
correspondente para uma 8rea da coluna, cujo didmetro interno é de 1,5cm, esth entre
0,28 ml.em™ 2. min""' ¢ 0,57 ml.cm™2.min~'.

Em experimentos posteriores, aumentou-se a vazio de carga de 0,5mi em 0.5mi, até
2,0 mi/min (correspondente a 1,13 mi.cm 2 .min"! e observou-se que acima de 0,57 ml.em 2.min! a8

adsorc3o do estanho tetravalente j4 é levemente reduzida.

11.5.3 — Temperaturs Durante 8 Adsorglo

Fizeram-se virios experimentos paralelamente, num deles deixou-se a solugdo carga em contacto
com o 6xido de zirchnio hidratado por 20 minutos em temperatura ambiente. Noutro, refluxou-se a
solucBo carga com o 6xido de zircdnio hidratado por 20 minutos a 80°C, aproximadamente. Em seguida,
transferiu-se a mistura para uma coluna contendo dois gramas do 6xido pré-condicionado, e a operagdo
seguiu-se como o item 11.4.3. Os resultados estdo na Tabela 11.2.

Tabela 1.2

Porcentagem de Adsorgdo do ! > ! Sn em Temperatura Ambiente e a 80°C.
Concentragdo de HCI na Solugdo Carga 0,3N.
Concentragdo de Sn na Solugdo Carga 0,08 mg/ml Aproximadamente

% de adsorg¢ao
Temp. ambiente Temp. 80°C
78 82
74 79
72 80
80 83
76 81

Us dados obtidos mostram um aumento de cerca de 5% na adsorcdio quand» a temperatura é de
80°C. Aumentando-se a temperatura e o tempo de refluxo praticamente ndo houve variacdo ds sdsorgéo.
Obteve-se 0 mesmo rendimento de eluic§o nos experimentos feitos com @ sem aquecimento.

10.5.4 — Concentraglio de Estanho na Soluglo Carga

Para estudar o efeito deste pardmetro na adsorcBo em Oxido de zircdnio hidratado, variou-se 8
concentracBo de estanho na solu¢So cargs. A quantidade de estanho em todos os experimentos foli de
5,0 mg sendo o volume final determinado pela concentraclo de estanho que se queris estudsr, ¢ 2 vazio
de carga sjustada de modo que a duracdo da operac8o fosse a mesma. A concentraclo de HCI foi de
0,3N. Os resultados obtidos estfo na Tabela i1.3,



Tebela H.3

Porcentagem de Adsorcdo em Funcio ds Concentraclo de Estanho ns Soluclo Carge.
Concentracio de HCI na Soluglo Carga 0,3N

Sn i‘;" :’;:' Vazko Adsorgo Eluicho
{mg/mi) ’ {mi/min) (%) (%)
{mi)
1,00 5 0,25 08 72
0,50 0 0,50 97 - 70
0,25 20 10 95 72
0,12 40 2,0 85 74

Nio se notou variagdo na adsorcSo com a solucio carga cuja concentraglo de estanho se situou
entre 1,0 mg/ml e 0,25 mg/ml. Nesta faixa, a adsorclo verificads & alta. Por outro lado, observou-se um
decréscimo de cerce de 10% na adsor¢lio quando a concentragko de estanho passava s 0,12 mg/ml.

1.6 — Estudo des CondicBes de Eluiglio
11.6.1 — Efeito da Concentraglo do Acido Cloridrico

Fizeram-se eluigBes variando-se a concentragdo do HCl de 0,01N até 0,12N. Recoltheram-se
sliquotas de um mililitro do eluido e computaram-se ss acvidades liquides relstivas so fotopico do
113M1n de 0,392 MeV apbs ss correcdes para um mesmo tempo. Somaram-se es stividedes obtidas
da primeira aliquots & quinta, da primeirs & sétima e da primeira & Gitima sliquota recolhids, »
fim de verificar a varisgdo do rendimento durante s eluiclo.

A Tabels 11.4 mostra os dados obtidos pers as véries concentragdes do eluente.
Tabela 114

Rendimento de Eluiclio do ' **™in em Fun¢o ds Concentraglio do Eluente.
Vazbo de Elviglo 3,0 mi/min, Aproximadaments

Rendimento de eluiclo (%)

Eluente ml mi mi

HCI (N) 0-5 0-7 0-1
0,01 22 24 26
0,02 32 35 ¥
0,04 64 68 n
0,06 70 74 7
0,08 74 77 7
0,08 7% 77 80

. 010 76 78 82
012 81 80 84




Verificou-se que o rendimento da eluicic sumentava com o sumento da concentragio do
eluente para o mesmo volume de eluido coletado. Porém, os enssios feitos nos diversos eluidos
mostraram também um sumento da contaminacho por ! !2Sn, passando-se de 0,004% & 0,017% com HC)
0,06N ¢ 0,08N, respectivamente.

Embora o limite méximo permissivel de '!3Sn no eluido sejs de 0,02%'23), ¢ convenients
utilizar HCI 0,05N para maior seguranca. Nesta concentraclo de écido, a porcentagem de ''3Sn
encontrada no eluido foi de 0,0013%, aproximadamente.

As curvas de eluicdo para eluentes de concentracdo 0,01N: 0,02N;: 0,04N e 0,06N estfo na
Figura 2.6,

11.8.2 — Efsito da VazBo de Eluiclo

Para o estudo do efeito da vaz3o de eluicdo no rendimento, fizeram se experimentos variando-se
e vazdo de 16 gotas/min até 74 gotas/min, coletando-se aliquotas de um mililitro e medindo-se as
atividades de cada fracdo.

Calauilaram-se os rendimentos de modo andlogo ao item 11.6.1, levando-se em conta, iambém, o
tempo gasto nas eluicdes.

Os resultados se encontram na Tabela I1.5.

Tabels 115

Rendimento de Eiluigao em Fun¢do da Vazdo de EluicSo.
Eluente HCI 0,05N. 1 mi=16gotas. 1gota=0,055 ml.

Rendimento de eluicdo {%)
Vazdo mi ml mi
{gotas/min) 0-5 0-7 0-10
16 64,0 68,5 75,0
20 66,8 708 75,6
25 66,8 72,0 76,3
34 68,3 72,0 75,4
48 723 75,6 76,1
54 725 76,2 774
60 71,6 76,3 76,8
70 71,8 74,0 76,4
74 72,0 76,0 77,2

Observa-se que no intervelo estudedo, o rendimento de eluiclo do '!*™in permaneceu
praticamente constante, considerando-se o volume padrlo totsl do eluido (10 ml). Porém, quando se
comparam os valores obtidos nos cinco primeiros mililitros recothidos, pode-se observar um ligeiro
sumento no rendimento, quando s vazlo passs de 25 gotas/min pars 48 gotas/min, estacionsndo em
vazles maiores. Observe-se, sinds, 8 mesma tenddncis quando se recathom s sete primeirss fracles.
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A Figura 2.7 mostra as curvas de eluicio para vazdes de 16 gotas/min, 48 gotas/min e
74 gotas/min.

11.8.3 — Efsito da Temperatura do Eluents

Estudou-se o efeito da temperaturs, eluindo-se os geradores com HCI 0,05N, previaments
squecidos em temperaturas de 10°C a 80°C. Para temperatura abaixo da ambiente, resfriou-ss 0 eluente
num banho de gelo, enquanto que para temperaturas acima, agueceu-se o eluente numa chapa elétrica,
com agitacdo manual e controle da temperatura com termOmetro. Determinou-se a porcentagem de
eluicdo analogamente ao item 11.6.1. A Tabela 11.6 mostra os resultados obtidos.

Tabela 1.8

Porcentagem de Eluicdo em Fungdo da Temperatura do Eluente.
Eluente HCI 0,05N. Vazdo de Eluicdo 3,0 mi/min

Rendimento de eluigdo (%)
T (°C) ml mi mi
0-5 0-7 0-10
10 65 67 n
20 69 70 72
30 70 72 74
40 68 A 76
50 63 66 70
60 63 66 70
70 62 66 70
80 59 63 67
90 57 61 65

1.7 — Estudo das Caracteristicas do Eluido

Estudaram-se s caracteristicas do eluido de um gerador preparado com estanho enriquecido
80% em ''28Sn,

11.7.1 - Prepersclo do Gerador com Estanho Enriquecido

Prepsrou-se o gerador de '’3™Min utilizendo-se Sn enriquecido 80% em ' !2Sn, nas condicBes
seguintes:

#) adsorvedor: cinco gramas de Oxido ds zircdnio hidratado.

b) alvo: cinco miligramas de Sn enriquecido irradisdo num tubo de quertzo por quatro
semanas (irradisclo descontinua, oito horas por dis, cinco diss por semana) num fluxo de
ndutrons térmicos de 10' >n/cm?s.
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¢) soluglio carge: concentragio de HCI 0,3N. conc. do alvo 0,25 mg/mi. volume 20 mililitros.

d) vezio de carga: 0,50 mi/min.

11.7.2 — Pureza Radiocativa

A pureza radioativa ou radionuclidica é definida como a frac3o da atividade total que esth
presente na forma do radionuciideo desejado.

Quando o radionuclideo se destina a uso médico, deve possuir uma pureza radioativa alts, ume
vez que esta desempenha o papel importante de limitar a exposicdo do paciente 3 radiagBo ionizants.
Assim sendo, a determiracdo desse fator tornase uma fase importantissima na separacdo de um
radionuci (deo.

No caso de gerador de radioisdtopo, deve-se detectar e medir a atividade devida d contaminagio
pelo radionuclideo pai ou qualquer nuclideo também presente na coluna, principalmente quando estas
impurezas radioativas possuem meias-vidas longas,

1.7.2.1 — Presen¢a de Estanho-113

A presenga do ''?Sn na dose administrada aumenta grandemente a dose de radiacBo absorvida
pelo paciente, em vista da sua meia-vida longa de 118 dias. Assim, 1 uCi de ' ' >Sn presente em 1 mCi de
113M5 (0,1%), aumenta de 40% a 80% a exposicdo 3 radiac3o, quando comparado com ' '2™in puro.
Alm disso, cerca de 30% da dose de ' ' >Sn administrada se fixa no esqueleto por tempo longo'39’.

A detecgio da contaminagio por ''3Sn em solugdo recentemente eluida por meio de
espectrometria gama é impraticivel por causa da atividade predominante do produto filmo''?). Em geral,
utilizase um procedimento retrospectivo que consiste em deixar decair o ''>™In eluido antes da
contagem. A atividade registrada sers, entdo, devids ao ''>™In em equilfbrio com o ''3Sn,
eventualmente presente.

11.7.2.1.1 — Procedimento

Determinou-se a atividade presente do '*2™in logo ap6s a eluicso do gerador por contagem no
espectrdmetro de raios gama. Determinou-se novamente a atividade da mesma amostra 48 horas até
72 horas apbs, para verificar a atividade depois que todo o ''>™in eluido tivesse decaido. Apés
48 horas, o fator de decaimento para uma meia-vida de 99,8 minutos é de 4,6 x 10~°, A relagdo entre as
duas atividades dd a contaminacdo de '’2Sn no eluido. Utilizou-se uma fonte pedrdo de ''3Sn em
equillbrio com ''?™in para comparacdo.

As anélises feitas no eluido indicaram uma contaminagdo por '!?Sn variando de 0,0008% a
0,0013% com um valor médio de 0,001%, aproximadamente. Este resuitado obtido ests abaixo do limite
miximo permissivel de 0,02%'23! que corresponde 8 0,2 uCi de ** >Sn para 1 mCi de ' **™in no eluido.

11.7.2.2 —- Presengs de Outros Nuclideos

Alm ds presenca do ' ' *Sn, verificada pelo pico de 0,392 MeV do seu produto de decaimento,
113M),  em equillbrio radiostivo, conforme citada no item anterior, observaram-se a presencs de
117Ms, pelo pico de 0,159 MeV o '2%Sb de 0,427 MeV. As intensidades obtides destes picos foram de
1,6% @ 0,6%, respectivamente, em relacio 8 do ' ' >*™in determinado no item 11.7.2.1, 0 que sssegurs que
8% quantidades dessss impurezas radioativas se encontram bem sbaixo do !'2Sn.
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1.7.3 — Pureza Quimica

Verificou-se a pureza quimica com o auxflio de um espectrofotdmetro UV-VIS, Perkin Eimer,
Modelo Coleman 139,

1.2.3.1 — Zircdnio

O material utilizado para preparar o gerador foi o éxido de zirchnio hidratado. Ests substbnecia
4 solUvel em meio écido e, dependendo da quantidade, é toxico para uso humano.

Determinou-se, entio, o conteido de zircdnio ''3™In eluido, por espectrofotometria,
empregendo-se alizarinaS como complexante. O emssio baseis-se na formacio de uma “laca’” laranjs ou
vermeiha, dependendo da quantidade de zircdnio presente na solucio.

Concentraram-se 20 mililitros de eluido 8 um mililitro, aproximsdsments. Trensferiu-ss ests
soluclo para um balfo volumétrico de 50 ml. Adicionou-se HC! de concentracio tal que no finel de
diluiclo, # solucio fosse 0,2N a 0,25N em HCI. Colocaram-se dois miililitros da soluclo de elizarina S #
0,05% e completou-se 0 volume com agitagio. Deixou-se num ambiente cuja varisclo de temperstura
nfo excedesse a 2°C por 1,5 horas. Leu-se a absorbdncia dessa soluclo contra um “branco” preparsdo
nas mesmas condicles, em 525 nm, determinou-se 8 quantidade de zircdnio por meio da curva pedrio da
Figura 2.8 e calculou-se & concentracdo de zircdnio por mililitro do eluido.

A Tabela 11.8 apresenta os resultados obtidos em 14 experimentos.

Tabels 1.8

Contaminacdo por Zircdnio no Eluido.
Eluente HC) 0,05N

Zircdnio

(]
Exp. N (hg/ml)

0,50
<025
<0,25

025

040
<025
<025
<0,25

9 <025
10 0.36
" <0,26
12 0,30
13 <025
14 0,80

W NN L WUN=
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Os valores encontrados estlo sheixo do limite miéximo permissivel de 50ug/ml do
*mm.w.

Fizeram-se as determinacSes nas solucles eluidas disriaments, com excecio dos experimentos
N° 1, 5, 10 ¢ 14 cujo intervalo de tempo foi de dois dias a quatro diss apds a Gitima eluiclio, de modo
que a quantidede maior de zircdnio encontrads pode ser atribufda a um tempo de contacto maior entre
O eluente e 0 Oxido de zircbnio.

11.7.3.2 — Estanho

Determinou-se a quantidade de estanho na solucio elufda, por espectrofotometria, por meio de
reaclo de hematoxilina com estanho no estado tetravalente resuitando uma coloracio svermelhada. A
absorbincia méxima para o complexo de estanho-hematoxilina ocorre em 515 nm para concentracio da
estanho (IV) menor que 10 ug/mi'®").

Transferiram-se 40 mi do eluido para um bequer de 100 mi e ap6s a adigdo de 2,5 mi de H,S0,
concentrado, cobriu-se 0 bequer e deixou 8 solugao evaporar numa placa aquecids sté que se observou
“fumos”. Retirou-se 0 bequer da placa e deixou-o esfriar até a temperatura ambiente. Em seguida,
transferiu-se 0 conteido para um baldo de 50 ml e diluiuse com égua até o volume. Transferiram-se
duplicatas de 20 ml para um balSo volumétrico de 50 mi adicionando-se cinco mililitros do reagente
hematoxilina a 0,1%!9?) ¢ diluvindose a 50 ml. Deixou-se a coloragdo desenvoiver por uma hora ¢
determinou-se a absorbincia em 515 nim. Subtraiu-se a absorbincia obtida com um “branco” preparado
nas mesmas condighes, determinou-se a quantidade de estanho presente por meio de uma curva padriio
mostrada na Figura 2.9 e calculou-se a concentragcdo de estanho no eluido.

Fizeram-se sete determinagdes, sendo que todas indicaram quantidades abaixo de 0,62 ug de
estanho por mililitro do eluido. O seu limite miximo permissivel é de 1,0 ug/ml'ss’.

11.7.4 — Rendimento de Eluigdo

Determinou-se o rendimento porcentual de eluicdo de dois geradores, sendo um deles preparado
com estanho enriquecido e outro com estanho natural nas condigBes citadas no item 11.7.1.

Fizeram s clunors diaiisnenis, apss o2 sistemas atingirem o equilibrin radioative, por cerce de-
dois meses e meio.

Eluiu-se o ''>™In com HCI 0,05N nume vazio de 3.0 mi/min, sproximedements, e
recolheram-se aliquotas de um mililitro. O volume total eluido foi de 10 mi. Mediram-se 8 stividede de
cads fraco referente a0 fotopico do ''2™in de 0,392 MeV, ¢ somaram-se ss stividades liquides apds as
correcles de decaimento pars o tempo final de eluico. O valor obtido corresponde d stividede do
113Mys siuido.

Calculou-se o rendimento de eluicio pels férmuls:

stiviadde do ' *2™in elufdo

Rendimento de elu = x
: il stividede do ''>™in disponfvel
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Figura 2.9 — Curve Padrfo Usado ns Determinsclio do Estanho
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onde, atividede do ''>™in disponfvel = ' '>™in teoricamente existente no gerador, calculado em funclio
do ' *3Sn adsorvido na coluna, levando-se em consideraglo seu decaimento.

Os resultados obtidos nos dois geradorss foram coerentes. A Figura 2.10 mostra s variaclo do
rendimento de eluicBo do gerador enriquecido com o tempo. O rendimento inicisl foi de 73%,
pessando-se a 67% apbs dois meses e meio, aproximadamente.

A Tabela 11.9 apresenta o rendimento de eluicBo do gerador em funcio do tempo.

Tabela 11.9

Rendimento de Eluvigdo em Fungdo do Tempo

Rend. Rend. Rend.
Tempo . Tempo . Tempo )
(dies) eluigdo (dias) elvicdo (dias) eluiclo
(%) (%) (%)
1 80,0 24 720 50 68,5
2 71,0 25 715 51 70,0
3 745 26 72,0 63 685
4 74,0 29 71,0 54 690
5 745 30 72,0 57 68,0
8 735 31 71,0 58 69,0
9 74,0 33 70,5 50 69,0
10 730 36 705 60 68,5
" 740 37 71,0 61 69,0
12 725 38 69,5 64 66,5
15 75 39 69,5 66 68,0
16 73,0 40 69,5 66 67,0
17 72,0 43 70,0 67 675
18 72,5 4 69,5 68 67,5
19 715 45 66,0 7 66,5
2 725 46 69,5 72 67,5
23 715 a7 70,0 73 66,5
CAPITULO 1N

DISCUSSAO E CONCLUSOES

No Capitulo} mencionaram-se os vérios métodos utilizados para 8 sepsraclo do sistema
113gn/' 13m0 publicados na literatura, A maior parte deles baseiam-se em extraclo ou cromstografia de
troca idnica, usendo trocadores orginicos e inorganicos.
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Os métodos de extraclo utilizados por Nussis'62) o Adel'2) s¥o trabathosos e demorados e,
portanto, inadequados para a separaciio de um radionuclideo de meia-vida curta como o !3™in.

A cromatografia de troca idnica de Gillette!3®) & Mayer!59) com resina AG-1X8 o resina
Dowex-1, respectivamente, resulta num radionuclideo cuja contaminaco por ! ! 3Sn é da ordem de 0,5%
a2 2,0% da atividade do ''>™in,

Alian e Molouklia‘:” introduziram a cromatografia de extracdo, obtendo-se o 113M, com
tracos de ' ' ?Sn em quantidade de 4% de atividade eluida, e além disso, 0 vilume de eluente usado é
grande (40 mi). Esses radionuclideos obtidos sdo titeis somente para uso em laboratbrio para estudos de
distribuicdo. ~

O método de separacSo por meio de volatilizagdo descrito por Palkar e Rane'®4’ necessita de
equipamento sofisticado e a operacdo erwolve muitas fases, tornando-o inadequado num laboratorio
clinico. Neste caso, o ''>™in obtido s6 encontra uso na espectrometria eletrdnica, por causa da
impureza radioativa que o acompanha.

Finalmente, a utilizacdo de resinas complexantes como Chelex 100 e Bio-Rex 63 introduzida
por Deni'29) proporciona a obtengdo do !'*™in com pureza radioativa da ordem daquela obtida com
dxido de zircdnio hidratado. Porém, had inconveniéncia das reac3es de troca idbnica serem lentas com as
resinas complexantes, sendo necessdrio esperar 24 horas antes de eluir a coluna, para que o equilibrio de
troca idnica seja atingido.

O método de separagio do par ''?Sn/''*™in em coluna de 6xido de zircdnio hidratado
introduzido por Gillette'?®) no qual este trabalho se baseou, em linhas gerais, apresenta vantagens sobre

“todos os métodos acima citados, permitindo obter rapidamente o radioisdtopo com pureza alta, livre de

carregador, e com a utilizagfo de «quipamento simples, sendo, portanto, adequado ao fim a que destina,

No presente trablho, procurou- se analisar os fatores que possiveimente influenciam na
preparacio do gerador de 1> ™in e no rendimento do radionuclideo separado. Por Gitimo, fez-se um
controle de qualidade do produto obtido. -

As fases importantes que se relacionam ao gerador citado sdo: fixaclo do radionucifdeo pai,
eluigio do radionuclideo fitho e suas caracteristicas finais.

Iniciou-se a parte experimental usando-se estanho natural como alvo de irradiacdo, visto que o
estanho enriquecido é um produto importado de custo alto. Uma vez estabelecidas as melhores
condicBes de fixago do ''3Sn e de eluicso do ' ' >™in, partiu-se para a preparacio de um gerador com
estanho enriguecido 80% em ''2Sn, tendo por finalidade a andlise das caracteristicas no seu eluido,
pois, para producdo desse gerador utiliza-se somente estanho enriquecido.

Os resultados obtidos mostram que a fixacdo do estanho depende de:
a) concentragio do HCI na solugdo carga.

Um exame da Tabela 1.1 mostra que a fixagdo de estanho (IV) no 6xido de zircdnio hidratado
auments quando a concentracBo do &cido varia de 0,8N a 0,3N. A porcentagem de ' '>™in sluido neste
intervalo, sm relacBo a quantidade disponivel na coluna, é praticamente constante. Abaixo de O,3N »
fixagdo e o rendimento de eluigdo sofrem uma queda brusca.

Linpm's", baseado em estudos polarogrificos, propds a presenca de aquo e squo-cloro
complexos mistos de Sn(IV), isto 6, Sn(H30)**, Sn(H;0)4CI*? em solucBes de HCI2N. Se isso
resimente ocorresse, entdo, o decréscimo da sdsorcdo do Sn(IV) abaixo de 0,3N poderia ser expli-
cado em parte, considerando-se a hipOtese de que o éxido de zircdnio hidratado funciona como trocador



anidnico em meio 4cido'20) e que 0 mecanismo de adsor¢fo do cloreto estdnico sejs por troca idnica
(SnCl), conforme proposto por Subramaniam'®7). Neste caso, as espécies catidnicas nfo seriam
adsorvidas no trocador. Por outro lado, Everest e Harrison 32! observaram a hidrolise do cloreto estdnico
em HCI abaixo de 0,25N, dando 6xido estinico hidratado.

Segundo Pascal‘ss’, a hidrolise do SnCl, é caracterizada por um fendmeno primério que pode
ser esquematizado da seguinte forma:

- SnCly + 2H,0 —mmm SOOQaq + 4 HCI

~ formagiio de SnCly

— desaparecimento do SnCls pela reag3o:

SnCls + nH,0 ———— 1SnClg_ (OH) |2 + nHCI

A primeira e terceira reacdo provavelmente contribuem para o decréscimo da adsorcio do
Sn(lV) sob a forma de SnClg , enquanto que a diminuigio do rendimento da eluigdo pode talvez ser
interpretada como resultante da oclusio do ' ' *™In pelo 6xido estdnico hidratado formado.

b) temperatura durante a adsorgao.

O aumento da temperatura demonstrou um efeito positivo na adsor¢do. Nas condigdes expe-
rimentais descritas no item 11.5.3, verificou-se um acréscimo de 5%, aproximadamente, na adsorgdo,
quando feita a 80°C. Este valor representou apenas um pequeno aumento, de modo que em experimentos
posteriores, dispensou-se esta fase,

¢) concentracdo de estanho na solugdo carga.

Esse parametro dsfeta a adsorgio quantitativa do Sn(IV) abaixo de 0,25 mg/ml. Nesta
concentracdo ou acima, a adsor¢io foi maior do que 95%, chegando-se, 3s vezes, a 98% A Tabela 11.3
mostra o valor médio obtido em cinco experimentos. Na concentragdo de 0,12 mg/mi, a adsor¢do passou
8 85%. Ainda em base nas suposicdes do item a, isto pode ser devido ao fendmeno de hidrblise do
cloreto estdnico que, segundo Everest e Harrison‘az', é mais pronunciada em solu¢des dilufdas, Estes
autores, fazendo estudos com resina anidnica Amberlite I.R.A.400-(CH), ressaltam que em concentragdes
sitas de cloreto estanico, existe a possibilidade de ocorrer a adsorcSo de alguns fons cloroestanato
parciaimente hidrolisados (isto é, alguns fons de CI” substitufdos por OH'); porém a fraclio de estanho
adsorvida como espécies parcialmente hidrolisadas é sempre pequena, pois os fons CI” liberados pels
hidrélise podem se recombinar com o cloreto estdnico restante para formar f(ons penta ou
hexacloroestanato, que seriam entio adsorvidos no trocador.

A adsorg3o de 97% que se consegue em nosso traoalho, com o controle da concentraclo de HCI
¢ Sn(1V) na soluco carga, é superior dquela obtida por Subramanian‘"’, de 80% a 95%, e § comparével
dquela obtida por Arino et aliim, de 99%, que oxidam o Sn{ll) com &gua oxigenads ¢ usem fgua de
bromo #pbs 8 eliminacBo do excesso de H,O,. Estes autores fizeram s adsor¢So por refluxo da misturs
solugBo de Sn(lV) e 6xido de zircdnio hidratado a 85°C seguids por um tempo de contacto de ume
noite, o que acrescenta virias fases na preparaclo do gerador,

No item 11.6 fizeram-se estudos a fim de optimizar as condicBes de eluiclio. Os fatores
verificedos foram: concentracBo do eluente, vaz8o das eluicBo e temperaturs do eluente.

Ramamoorthy et 81ii1@®) gstudaram o efeito ds naturezs do eluente no rendimento da sluicho,
comparando HC| e HNO,, enquanto que Deni'?®) fez o comperacBo entre HCI ¢ HCIO,. Em ambos 0s
casos, 0 HCI mostrou-se mais eficiente pars a separaco do ' '2>™in,



Os resultados obtidos nos estudos de eluigdo permitem dizer que:

1) a concentragio do eluente relaciona-se diretamente com a eficiéncia ou rendimento de
eluicdo.

O exame da Tabela 1.4, mostra que a quantidade de “ '~ *"in eluido aumenta a medida que se
trabalha com eluentes mais concentrados, para o mesmo volume de eluido recolhido, no intervalo de
001N a 0,12N. No entanto, as provas de espectrometria de raios gama feitos no eluido, apbs o
decaimento do ''?™In eluido, indicaram, também, um aumento da contaminacio por ''3Sn. Com
&cido cloridrico de concentra¢do acima de 0,05N o aumento do rendimento de eluigao mostrou-se lento,
e @ contaminacio de ''3Sn foi de 0,004% e 0,013% com HCI 0,06N e 0,08N, respectivamente. Embora
o limite méximo permissivel fixado por alguns autores!23 seja de 0,02%, recomenda-se utilizar HCI
0,05N para maior seguranga. Nesta concentragdo, a quantidade de 1135n observada foi de 0,001%,
aproximadamente. Além disso, deve-se lembrar que a solubilidade do 6xido de zircdnio hidratado
torna-se maior em meio mais dcido. Abaixo de 0,05N, a eficiéncia de separagdo do nuclideo se torna
relativamente baixa.

As curvas de eluicdo da Figura 2.6 mostram que o seu aspecto n3o se modifica, porém ela ¢
maior para eluente mais concentrado.

2) A vazdo de eluicio no rendimento no inicio da eluicdo. A Tabela 1.5 mostra que o
rendimento de eluicdo permaneceu praticamente constante, portanto independente da
vazdo de eluicdo, quando se considera o volume padrdo de eluido {10 ml). Por outro lado,
comparando-se os valores obtidos nos cinco primeiros mililitros recolhidos, pode-se
observar um pequeno acréscimo da atividade quando a vazdo passa de 25 gotas/min a
48 gotas/min, estacionando-se em vazdes maiores. Observa-se ainda, a mesma tendéncia
nas sete primeiras fracGes recolhidas.

As curvas de eluicdo na Figura 2.7 ndo indicaram variagdo quanto a0 seu aspecto, porém,
pode-se verificar que esta tende a deslocar-se ligeiramente para cima e para a esquerda quando a eluigdo
é ripida. Este fato permite obter concentracdes radioativas mais altas, quando necessério, fazendo-se a
eluicdo rapidamente e recolhendo-se apenas as fragGes cujas atividades s3o maiores. Outra vantagem de
uma eluicdo rdpida é que esta é menos afetada pelo decaimento do radionuclfdeo obtido, em virtude da
sua meia-vida curta.

3) o aquecimento do eluente ndo aumenta a eficiéncia de eluicdo.

Examinando-se a Tabela 11.6, verifica-se que a eluicio foi melhor empregando eluentes cujas
temperaturas antes de serem admitidos na coluna se situavam entre 20°C e 40°C inclusive, embora essa
variacdo em termos de rendimento porcentual em relagdo As temperaturas imediatamente inferiores e
superiores tenha sido pequena, Em temperaturas maiores, nota-se que o rendimento tends a8 diminuir
lentaments,

Do acima exposto, tornase conveniente fazer a eluicio & temperatura ambiente, pois neste caso
esta temperatura j4 se encontra dentro da faixa considerads boa, e o processo se torna simplificado.
Deve-se ressaltar que, em principio, esta fase experimental deveria ter sido feita com a coluna revestide
externamente por uma camisa de aquecimento com #gua quente circulante, de modo a obter-se um
asquecimento uniforme da coluna igual a da temperatura do eluente. Porém, como a temperatura nlo
exerceu efeito pronunciado na eluico, fizeram-se os experimentos de um modo mais simples possivel,

Um outro pardmetro que influencia no rendimento de eluicdo é a concentraclo do HCI na
solucBo carge, como observou-se anteriormente. No entanto, este fator |4 vem determinado pelo
fabricante, n§o sendo possivel de ser alterado pelo usuério.

Estabelecidas as condicBes idesis de fixaco e eluicfo, procedeu-se finaiments so estudo das
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caracter(sticas do eluido do gerador preparado com estanho enriquecido, 8 fim de verificar se este
preenchia os requisitos para uso médico.

Os parémetros que envolveram a preparacSo do gerador e eluicso do '*>™in foram:

— concentracdo de HCl na solucdo cargs igual a 0,3N

concentracdo de estanho na solugiio carga igusl a 0,25 mg/mi
— vazdo de carga, 0,5 mi/min

eluente: HCI 0,06N

—~ vazdo de eluicdo: 3,0 ml/min, aproximadamente
— temperatura de eluicdo: ambiente.

Com o uso de HCI 0,05N como eluente, o ! !*™in aparece no sluido nas seguintes proporgdes
idnicas, segundo Penkoske et alii'®6!:

In(H;0),> ——— 585%

InlH,0)CI”7 — 80,50%

In{H20)4Ct; ——— 11,65%

In(H;0)3Cly ———  2,00%

O exame por espectrometria gama demonstrou que o ''3Sn & o principsl contaminante no
Y13M 1y elufdo; fato esperado devido & alta proporgdo de ''2Sn no estanho enriquecido, que por
iradiagdo com néutrons térmicos dé o !'3Sn.

A quantidade de '!3Sn encontrada no elufdo foi de 0,001%, sproximadamente, portanto,

sbeixo do limite maximo permitido'?3) de 0,02%, que equivale a 0,2 uCi de *'*Sn em 1 mCi de
113m
In,

Verificouse também a presenca de outras impurezas radiostivas como ''7™Sn e !?%Sh,
porém em quantidades muito menores que a de '!3Sn,

A anilise por espectrofotometria de diversos elufdos revelou presencs de zircdnio sbaixo de
0.8 ug/ml e quantidades do elemento estanho abaixo de 0,62 ug/m' U limite méximo tolerado é de
5,0 ug/m1(28.68) ¢ 1,0 ug/miiS8), respectivemente.

O rendimento de eluiclo determinado eluindo-se o gerador, quase que disrisments, foi de
73% inicisiments, passando-se a 67%, sproximadaments, apbs um perfodo de dois meses @ meio.
{Esses valores est§o de scordo com os citados por Subrsmanian'®’! ¢ Rsmemoorthy et alii'®®’,

O gersdor prepsrado neste trsbalho demonstrou caracteristicss comperéveis ds dos geradores
comercisimente wendidos pars uso médico fabricados na Inglsterrs, Frangs, EUA ¢ fndie!73.78.92),
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13g, radioisotope is adsorbed on a hidrated zirconi oxide col and '13Min generated from the decay

of Sn is eluted with diluted hydrochioric acid. This procedure is simple and appropriste for the ssperstion of the
desired radionuclide.

113

Parameters which mey affect the adsorption of “3Sn. like tin and hydrachloric acid concentration and
wmperature are studied.
N
The influence of eluent concentration and wmperature and flow rate of elution on ''3™

are observed.

In seperation yieids

The purity of eluted ''?™

tin is studied.

In is analysed and variation of elution yield in 8 generator prepared with enriched
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