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RESUMO

Sn é um radioisdtopo com caracteristicas favoravels a utilizagdo em Medicina

Nuclear como radioterdpico, quando marcado com DTPA. O objetivo deste trabalho é a preparacdo
deste radioisotopo, a partir dairradiacdo do estanho natural com feixe de prétons do ciclotron CV-
28 do IPEN-CNEN/SP, através das reagdes nucleares "™Sn(p, xn)*’Sb ® **'™Sn. Devido a
formacdo de um precursor de antimdnio, € necessario haver uma separacéo quimica entre Sn e Sh.
O método de separacdo utilizado foi a troca iénica, devido a facilidade de utilizagdo com material
radioativo. Também foram desenvolvidos métodos quimico, radioquimico e radionuclidico para o

controle de qualidade do produto final, que é o ™™
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Palavras-chaves:

I. INTRODUCAO

Y ano e colaboradores', em 1973, fizeram alguns testes de
producdo de poucos nCi de *"™Sn pelas reacdes *Cd
(a,n) e ™In (a, pn+d). Qaim e Déhler?, em 1984, mediram
funcdes de excitacdo das reagdes induzidas por feixes de
®He e de particulas alfa em cadmio e indio com energias de
até 120 MeV (*He) e 140 MeV (a) para a produgéo de
Mg e M'Msn. Mausner e colaboradores®, em 1986,
realizaram estudos de viabilidade de producdo de "™Sn
pelairradiacdo de antiménio natural com feixe de protons
O rendimento de saturacéo foi 0,61 mCi/mA parao *™™sn
na faixa de energia de prétons de 38 a 55 MeV, com
impureza de 0,02% de *Sn. Mausner e colaboradores’, em
1992, aplicaram o método de Szilard- -Chamers para
aumentar a atividade especifica de *''™Sn produzido em
reator nuclear. Moraes V. e Osso J. J. A.°, em 1999,
produziram aproximadamente 20 nCi do “'™Sn no
ciclotron CV-28 do IPEN-CNEN/SP.

O objetivo deste trabalho é a preparacdo do ~""'Sn quando
se irradia estanho natura no ciclotron CV-28 do IPEN-
CNEN/SP. Como este ciclotron acelera apenas prétons, as
reacOes nucleares possiveis i "™sn (p, xn)"'Sh® *Msn,
O ""™Msn possui meia-vida de 14,0 dias e decai para *'Sn
(estével) por duas transigbes em cascata. A primeira €
atamente convertida internamente e a segunda leva a
emissdo do radiagdo gama de 159 keV (abundancia:

117m

Sn, radioterapia, producao de radioisétopos e trocainica.

86,4%)°, que esta exatamente na faixaideal de utilizagdo
da técnica de diagndstico chamada tomografia
computadorizada por emissdo de féton Unico (SPECT).
As principais emissdes de particulas sdo os elétrons de
conversdo de 126,8 keV que possuem um alcance de
gproximadamente 0,3 mm de H,O e podem fornecer uma
ata dose de radiacdo local.” Estudos preliminares em
animais®™® mostraram que o complexo [*™sn*] &cido
dietileno triaminpentacético (DTPA) tem alta afinidade
pelo osso mineral e por tumor 6sseo com baixa deposicao
em tecidos macios.

Por causa do pequeno alcance dos elétrons de conversao
do ™'™Sn , este radiof&rmaco expde menos a medula 6ssea
€ 0 corpo inteiro do que a emissdo beta de alta energia do
32P edo 898!’.10

II. PARTE EXPERIMENTAL

Separac¢io de Sn-Sb. Para separar o antiménio do estanho,
foi utilizado o método da troca iénica, devido a facilidade
de utilizacdo com material radioativo. Foi utilizadaaresina
de troca anidnica Dowex AG1-X8 (50-100 mesh) com
solucdo eluente de &cido cloridrico concentrado, devido as
diferencas de coeficiente de distribuicdo para os ions de
estanho e antimdnio como mostraa Figura 1.
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Figura 1. Coeficientes de Distribuicio do Estanho e
Antim6nio na Resina Anionica em HCI.

Procedimento. Para ativagdo da resina, adicionaram-se e
retiraram-se primeiro agua destilada, depois solucéo 0,1
mol/L de hidréxido de sddio, novamente agua destilada e
por ultimo solugdo 0,1 mol/L de é&cido cloridrico. Para
condicionar a resina, adicionaram-se 50 mL de é&cido
cloridrico concentrado e colocaram-se resina até uma
dtura de 14,0 cm numa coluna de vidro de 1,2 cm de
didmetro interno x 20,0 cm de altura.

A solucéo carga foi preparada dissolvendo-se 1 g do alvo
de estanho natural irradiado no ciclotron CV-28 do IPEN-
-CNEN/SP em é&cido cloridrico concentrado. Secou-se a
solugdo, a qual foi retomada em &cido cloridrico
concentrado.

Retiraram-se 10 mL da solucdo carga para referéncia e
percolaram-se os 90 mL restantes pelas resinas.
Recolheram-se, entdo, as aliquotas do efluente da carga
para contagem.

A lavagem foi readlizada com 50 mL &cido cloridrico
concentrado e foram retirada aliquotas para deteccéo dos
radioi sbtopos.

As diquotas foram analisadas num detector de 2germé\nio
hiperpuro nos fotopicos do **'"Sn (151 keV) e **Sh (603
keV).

Pureza Quimica

Os possiveis contaminantes quimicos no produto final
foram o proprio estanho e 0 antiménio. A determinacdo
quantitativa destes contaminantes € realizada por absorgao
atdémica parao estanho e UV-VIS para 0 antimonio.

Determinacdo do Estanho. A determinacdo do estanho foi
realizada por espectrofotometria de absor¢éo atbmica, em
224,6 nm de comprimento de onda. Foi utilizado um
queimador padrdo, em chama de gés - acetileno com fluxo
de gés de 4 L/min e corrente da |ampada de estanho de 7
mA.

A solugdo padrdo foi preparada, quando se dissolveram
dois gramas de estanho metdlico em 100 mL de &cido
cloridrico concentrado e adicionaram-se 100 mL de &gua
destilada. Depois, completou-se o baldo volumétrico de 2
litros com agua destilada. Da solucéo preparada, retiraram-
se aliquotas de 0,25; 0,50; 0,75; 1,0; 1,25; 2,5; 5,0; 7,5 e
10,0 mL. Cada uma das aliquotas foi colocada em baldes
volumeétricos de 250 mL os quais foram completados com
agua destilada.

As solugBes preparadas continham, respectivamente, 1, 2,
3,4,5, 10, 20, 30 e 40 ppm.

Determinac8o do Antiménio. O antimonio foi determinado
através de uma reacdo de complexacdo com iodeto de
potassio, a qua resultou em um complexo amarelo. A

determinacdo da concentracdo do complexo foi redizada
por espectrofotometria de UV - VIS, em 425 nm de
comprimento de onda.

A solucdo padréo de antimdnio foi preparada dissol vendo-
se 0,125 g de antiménio metdlico em 25 mL de &acido
sulfdrico concentrado a quente e o baldo volumétrico de
250 mL foi completado com &gua destilada. Da solucéo
preparada acima, retiraram-se aiquotas de 1, 2, 3, 4, 5, 10,
15, 20, 25, 30, 35, 40, 45 e 50 mL. Cada aliquota foi
colocada em um bal&o volumétrico de 250 mL, aos quais
foram adicionados 10 mL de &cido sulfarico concentrado e,
em seguida, agua destilada até completar 100 mL. A seguir,
foram adicionados 10 mL de &cido cloridrico concentrado.
Esperou-se que a solucdo esfriasse e colocou-se &gua
destilada até que se atingissem 250 mL. As solucGes
padrdes preparadas continham respectivamente, 2, 4, 6, 8,
10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80, 90 e 100 ppm de antiménio.
A solucdo de KI - NaPO, foi preparada, dissolvendo-se
100 g de iodeto de potéssio e 20 g de hipofosfito de sadio
em 100 mL de &gua destilada.

Procedimento. Em bal8es de 50 mL, colocaram-se 25 mL
de cada uma das aliquotas, adicionaram-se 10 mL de Kl -
NagPO, e compl etou-se com agua destilada.

A leitura da absorbancia foi redlizada em cubetas de
guartzo de caminho ético de 1,0 cm.

Pureza Radioquimica. A determinacdo da pureza
radioquimica do estanho foi realizada por cromatografia de
particdo ascendente em papel, com papel Whatmann n® 1
(1,0 x 20,0 cm) e um sistema de solvente butanol / HNO; 2
mol/L (1:1).

Neste sistema, 0s valores do fator de retencdo (Ry) para
S** e Sn** foram de 0,93 e 0,81, respectivamente, 0s quais
foram determinados com estanho ndo radioativo. A
revelacdo das manchas foi redizada com amonia,
hidroxiquinolina e luz ultravioleta

Ja para estanho radioativo, o papel foi cortado e a sua
atividade medida no detector de germanio hiperpuro.

Pureza Radionuclidica. Os principais contaminantes
radionuclidicos do *™™sn foram o 3sn e MMsn. A
determinacdo da pureza radionuclidica foi realizada por
espectrometria gama.

III. RESULTADOS E DISCUSSAO

Separacio quimica do Sn-Sb

A Tabela 1 apresenta as porcentagens de *'"Sn e de ***Sb

nos efluentes de carga e nas lavagens, nas quais foram

utilizadas como solucdo eluente o HCI concentrado.

Tabela 1. Porcentagem dos Radioisotopos no Efluente
de Carga e nas Lavagens

Radioisotopo Efluente Lavagem
HMsn 3,04+ 0,12 0,0+ 0,0
'S 61,14 + 2,23 34,88+ 1,39




Determinacio do Estanho. A Figura 2 mostra a curva de
calibracdo do estanho obtida pelo método de absorcdo
atémica nas concentragBes de 0 a40 ppm.
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Figura 2. Curva de Calibracio do Estanho por
Absorcio Atomica.

A concentracdo de estanho no produto final foi de 3,0+ 0,2
ppm quando se irradia 1 grama de estanho natura e a
atividade especifica para o *"™Sn foi de 1,48 Ci/g no
ciclotron CV-28.

Determinac¢io do Antimodnio. A Figura 3 mostra a curva
de calibragdo do antimbénio obtida pelo método de
espectrofotometria de UV-VIS nas concentragtes de O a
100 ppm.
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Figura 3. Curva de Calibracio do Antiménio por
Espectrofotometria de UV-VIS.

A concentracdo de antiménio no produto final foi sempre
menor que o limite de deteccdo de 2 ppm, porque ndo
houve necessidade de adicionar carregador de antimdnio

para separacao quimica.

Pureza Radioquimica. Os resultados de pureza
radioquimica foram obtidos por cromatografia em papel e
o Rf para 0 Sn*" é de 0,81 e o produto final analisado
obteve purezamaior que 97% para este estado de oxidagéo.

Pureza Radionuclidica. As principais impurezas
radionuclidicas na separacdo do *"™Sn sdo: 0 **Sn (meia
vida de 115,07 dias) e o **"Sn (meia-vida de 250 dias),

ambos provenientes do decaimento dos isdtopos de

antimonio, *3sb (meiavida de 6,74 minutos) e "°Sh

(meia-vida de 38 horas), respectivamente.

ﬁSFi gura 4 apresenta 0 tempo de crescimento maximo do
Sh.
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Figura 4. Tempo de Crescimento para o 838,

Pelo gréfico da Figura 4, observou-se que, apds
aproximadamente 100 minutos, ocorreu O crescimento
méximo do 3Sn, a partir do **Sh. Assim, o tempo minimo
necessario para que as impurezas de *Sn sgjam eliminadas
corresponde a este tempo.

Se for considerado um tempo de 2 horas entre o fim da
irradiaco e 0 comeco da separacdo quimica, todo o **Sh
ter4 decaido para **Sn que serd separado junto com os
isbtopos de estanho que sdo produzidos diretamente na
reacOes que ocorrem durante airradiacéo.

As Figuras 5 apresentam o tempo de crescimento méximo
do ""™sn (meia-vida de 14,0 dias).
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Figura 5. Tempo de Crescimento para o 17mgn,
Pelo gréfico da Figura 5, observou-se que o crescimento
méximo do **"™Sn, a partir do decaimento do **'Sb, foi de
aproximadamente 19 horas.

Entdo, para se obter o rendimento mé&ximo de ''Sb é
necessario iniciar a segunda fase de separacdo quimica,
aproximadamente 20 horas apos o término da primeirafase
de separacéo.

E importante, porém, estimar se este tempo de espera
implicara num crescimento consideravel do™Sn, o qual é



proveniente do decaimento do '°Sb, que é um dos
contaminantes do *'Sb.
A Figura 6 apresenta o tempo de crescimento méximo do

H19Mgn (meia-vida de 250 dias).
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Figura 6. Tempo de Crescimento Maximo para
Pelo gréfico da Figura 6, observou-se que o crescimento
méximo do ***™Sn, a partir do decaimento do *°Sb, foi de
aproximadamente 12 dias.

A Figura 7 apresenta a porcentagem do crescimento de
19Mgn até 20 horas.
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Figura 7. Porcentagem de Sn por unidade de

tempo.

Pelo grafico da Figura 7, observou-se que em 20 horas
obteve-se cerca de 30% de atividade méxima de **"Sn e
num tempo de espera de 10 horas, a atividade maxima
diminui para17%.

O rendimento méximo esperado de Sn foi menor que
2nCi/mAh, devido aabundancia dos isdtopos responsaveis
pela reacdo nuclear, asua meiavida e ameia-vida do pai,
enguanto que 30% deste valor corresponde a 0,6nCi/mAh,
o que implicaria num nivel de 3 % de impureza de **"sn
no **"™Sn, o que é um valor perfeitamente aceitavel.
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IV. CONCLUSOES
Este estudo concluiu que o "™Sn preparado pelas reactes
"gn (p, xn) 'Sb ® ™Sn possui purezas quimica,
radioquimica e radionuclidica adequada para utilizagdo em
Medicina Nuclear.
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ABSTRACT

11"Mgn s a radioisotope with suitable characteristics to be

used in Nuclear Medicine as radiotherapic, when labeled
with DTPA. The aim of this work is the preparation of
1"Mgn from irradiation of the natural tin with proton beam
at the Cyclotron CV-28 of IPEN-CNEN/SP viathe nuclear
reaction "Sn (p, xn) *'Sb ® *"™sn. Due to the formation
of the Sb precursor it is necessary to perform a chemical
separation for Sb-Sn. The separation method used was the
ion exchange, due to is utilization's facility for radioactive
material. Chemical, radiochemica and radionuclidic
methods were aso developed for the quality control of the
final product, the **"™sn.



