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PREPARAÇÃO DE 18F EM REATOR DE PESQUISA A PARTIR

OE CARBONATO DE LITIO IRRADIADO

HaroMo Taurian Gasigüa t Constância Pagai» Gonçalves da Silva

r RESUMO

Descreve-w um método para a preparação de tlúor 18 livre de carregador O flúor 18 • obtido por irradiação
do carbonato de I'tio com neutron» e «parar*" por percolação do carbonato drtsDl<ndb. em oxido de alumínio
calcinado a 1000 C O rendimento è de 90% aproitimadamenie, o leof de Ir feio é de 2%, não lendo tnconiradaf outras
impurezas radioativas no produto final. A pureza radnqufmica * de cerca de 93% e o conteúdo de Iftio e menor do
que 0.2 ppm. ,

1 - INTRODUÇÃO

De todos os radioisótopos de flúor o único que pode ser usado como iraçador é o " F . emissor

de positron com energia de 0.65 MeV e meia-vida de 139,7 minutos. Os outros radioisòtopos: ' 7 F , 1 0 F ,
! ' F « 1 ! F possuem meias-vidas de 66,6, 15,56, 4,35 e 4,0 segundos, respectivamente.

O flúor 18 pode ser produzido por diversas reações nucleares, a saber: l 6 0 (a.pn), l 6 0 Ipn),
" F (n,2n), ' " F (711), ' * O Itn) entretanto, esta última tem sido utilizada freqüentemente por ser
possível obter atividades altas com o uso de reatores nucleares. Os tritons produzidos pela reação
Li 6 ( ra) t a partir de alvos de Iftio natural (abundância isotópica em Li-6de 7,5%) têm energia suficiente
(2,73 MeV) para penetrar a barreira coulombiana do oxigênio e então produzir ' * F pela reaçSo
" O (to) ' " F .

Compostos contendo, simultaneamente, lítio e oxigênio são preferidos a mistura de compostos,

por causa do alcance pequeno dos tritons.

Nitrato de Iftio, carbonato-de Utio, aluminato de lítio, oxido de Iftio e hidróxido de lítío têm

fido usados para a preparação de flúor-1811 8 I .

0 carbonato de Ktio é mais vantajoso por causa de sua estabilidade térmica alta • pureza

elevada.

O fluor-18 encontra aplicação na química (reações de troca), na biologia e na medicina

(detecção de lesões ósseas).

Diversos métodos têm sido apresentados -vira a separação do flúor-18 obtido por irradiação do

arbonato de Ktio:

4) coprecipitação com cloreto (In chumtjo13 ', com sulfato de bário'61 ou com hidróxido de

lantãnio'61

b) destilacão'7'

c| adsorçao em afurrina / 9 ' , ôxtflo de zircbnio n an'nto de magnésio



lidlialhu dprejentd 111» inetntln ck: prepar.não lie I K F a partir do carbonato de lltio

e saturação em coluna de alumina segurai» O método de Slang' 1 0 1 .

Introdu/emse, entretanto, modificações rio sentido de aumentar a concentração radioativa do

produto e sua pureza radioqufmica.

2 - PARTE EXPERIMENTAL

2.1 - Irradiações

Amostras de um grama de carbonato de lítio natural, marca "Merck" foram colocadas em

recipientes de polietileno e irradiadas durante trinta minutos no Reator IEAR-1 em fluxo de neutrons

térmicos de 6 x I O 1 ' n/cm:.seg, aproximadamente.

2.2 - Preparação das Colunas de Alumina

Utilizaram se colunas de vidro de 1,5 cm de diâmetro e 2 cm de altura contendo cerca de três

gr?mas de alumina cromatográfica Brockmann, previamente tratada com *cído clorídrico 0,5 N e água,

desprezando se as partículas finas do sobrenadante.

2.3 - Dissolução do Carbonato de Lftio Irradiado e Percolação pela Alumina

Dissolveu-se o carbonato de lltio em HCI 6 N e acertou-se o pH entre 5 e 6- A solução obtida

foi percolada através da coluna de alumina com vazão entre 0,5 e 1,5 " i | por minuto. Em seguida,

lavou-se a coluna com 30 ml de égua destilada acidulada con HCI em pH 3 a A. A fixação do ' * F na

alumina é de 100%, não ocorrendo perdas durante a lavagem com água.

2.4 — Eluiu-se o ' * F com hidróxido de sódio 0,1 N, em temperatura ambiente e vazões iguais as usadas

na fixação. A Figura 1 mostra uma curva de eluição típica.

3 - RESULTADOS

3.1 — Rendimentos de Eluição

Calculou-se o rendimenio de eluição pela relação.

atividade percolad»
H x 100

alivicl.idi' rmuperadj

Para o cálculo oV rendimento mediu s« a atividade dp I ml das soluçõns influente, efluente, égua

de lavagem e eluido, no pico de 0,511 MeV {radiação dn antquilação) num espectrometro de raios 7, com

detector de Nal (TI) r nnalisador (to 400 canais O rendimento de eluição, em 15 experiências, variou rlc

05 a 93% nas foçrVf coletadds de 20 ml.
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3.2 - Pureza Radioativa

Os espectros de raios y de uma alíquota (Ia solução de ' " F não purificado mostrou a presença

de ' " N a proveniente de sódio no carbonato de Iftio. Esss impureza não foi detectada no produto final.

As Figuras 2a e ?1> mostram o •H»»-lf" dt sr/iieiu :: > r .whonntu J P l / t » irradiado e do produto

purificado de ' " F . rmpKctivdr»»iitR

3.3 — Pureza Radioquimica

Determinou-se a pureza radioquimica das soluções de " F pela técnica de cromatografia em

papel, utilizando-se papel Whatman N? 1 e solvente: n-butanol. metanol e água 30 :4030 v/v.

Os valores de R, para o ton fluoieto e fluoraluminato foram determinados, primeiramente com

soluções inativas desses ânions e revelação das manchas com solução de acetato de chumbo 1% e gás

sulfídrico.

A Tabela I apresenta os valores para os R ( dos tons fluoreto • fluoraluminato encontrados em

vinte experiências.

Fizeram-se diversos cromatogramas com soluções de carbonato de lítio irradiado e com soluções

do produto purificado de ' * F . Verificou-se que no primeiro caso o " F aparecia apenas como íon

fluoreto, entretanto a solução após percolação pela coluna de alumina mostrou a presença de

fluoraluminato. este em porcentagem entre 3 0 a 60%.

A Taoela I I mostra os valores encontrados para o R f da * * F em forma de fluoreto e

fluoraluminato e as porcentagens deste último.

4 - TRATAMENTO TÉRMICO DA ALUMINA BROCKMANN

Calcinou-se a alumina a uma temperatura de 1000°C durante cinco horas sendo em seguida,

fervida em HCI2N por 30 minutos e lavada com igua destilada até pH5-6 , decantando-» e

desprezando-»* as partículas em suspensão. Fizeram-se novas experiências com a alumina calcinada, nas

mesmas condições que as indicadas no item 2.3 acrescida de lavagem final com 2 0 ;••! de igua destilada.

4 1 - Resultados Obtidos

4.1.1 - Redução <to Volume da Fracfc Eli iMt Contendo " F Quando Comparada com Alumina nfa

Tratada Térmicamenta

Utilizou-se hidróxido de sódio 0 , 0 1 , 0,05 e 0,1 N para eluiçéo do " F retido em alumina

pré-aquecida a 1000°C. A Figura 3 apresenta a curva de efuiçSo nas três concentrações do etuente.

Verificou-se que o hidróxido de sódio nessas três concentrações permite a eluíçao do " F e m volume

menor (10 ml) do que aquele usado (20 ml) cow. alumina nlo aquecida para obtenção de rendimentos de

82-93%.

4 1 . 2 - Teor de Alumínio

Determinou-se o teor o« alumínio por «tpcctrofotometría usando-se •luminon como
, sendo as leituras feitas em 526 nm.



Energia Mev}

Figun2.a - Espectro de Raios de unw Soluçio d* Carbonato de Lítio Irradiado 30 minutos em Fluxo de 6 x 1 0 "
OeciimentQ 30 hora». Cristal Nal(TI) 5x3.20 cm. Analisador 400 canais. Tempo de contagem: 40 minutos.

n.cm"*.stg"1. Tempo de



Figura £ b - Espectro da Raio* Gama de uma Solução de ' * F Purificado. Após Decaimento d* 28 hora*. Cristal NaKTI) 5x3 ,2 cm. Analisador
400canai*, Tempo de contagem: 40 minuto*



Valores do R
Tabela I

para Fluuieto e Fluuralumínato Inativos Determinados
por Cromatografia Ascendente em Papel Whatman n? 1

Solvente: n-butanol, metanol, áyua (30,40,30 ml)
7empo de Corrida: 2 hoid&

Experiência N?

1
2
3
4
5
6
7
8
g

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
? Í I

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
0,45
0,45
0.44
0,43
0,44
0,43
0,43
0.46

R, do Flúor

Complexo

0
0-0,04
0
0-0,03
0
0-0,05
0
0
0-0,05
0
0
0
0
0-0,04
0
0
0
0,02
0
0



latMUII
Valores fc~ na mirados pai j Rf dr> eF em Forma d« Ftuoreto t Fluoraluminato

por Cromat.-: .,IK. Ascendente em Papel Whatman N? 1

Solvente: n-butanot, r.t • -,IM.I|, água; 3
Tempc de O.unt\i 0?«>0 horas

Cromatografia
N?

1
2
3
4
6
6
7
8
9

10
11
12
13
14
15

Soluções do al-
vo irradiado

Rf do 1SF

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
0,46
0,44

Bf do '»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
0,46
0,44

Soluções de " r seperado em
na segundo Stang

Rf da Forma Complexa % da

0
0

0,05
0
0

0,04
0,03

0
0,08
0.07

0
0

0,03
0
0

coluna dt alumi-

Forma Complexa

51
62
31
54
42
31
47
34
50
42
44
38
39
42
36
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3 Curvai de Eluiçío do " F da Alumina Calcinada a lOOO'C. Etuantt: NaOH
• 0,1 N 9 0,06 N 0 0,01 N
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Encontrou-se um teor de alumínio de 172 a 230/ig Al/ml de solução quando se usou alumina
não calcinada.

Quando se f atalhou com alumina calcinada a i000°C usando-se NaOH 0,01 N para eluição do
1 * F. os teores de alumínio variaram de 6 a 12 pg Al/ml. Nesses casos as porcentagens da f luoralumirato
não* ultrapassam a 10%. Quando se usou NaOH ou O.OSN os teores de alumínio subiram até 30fig
Ai/ml.

A Tabela III mostra os rendimentos de eluição obtidos com .JaOH 0,01, 0.05 e 0,1 N e os
teores de alumínio nas soluções de ' * F .

Tabela I I I
Rendimentos Obtidos e Teores de Alumínio Encontrados em Soluções de ' * F

Separado em Coluna de Alumina Calcinada a 1000°C

Eluente: NaOH
Volumes Coletados: 10 ml

Experiência N?

1
2
3
4
5
6
7
8
6

10

0,10 N

Rendimento pg Al/ml

90
91
87
87
89
90
92
91
89
92

34
36
29
30
27
32
36
28
31

• 34

Concentração

0,05 N

de NaOH

Rendimento pg Al/ml

85
84
83
82
84
86
86
85
93
84

24
19
31
27
27
29
25
23
20
24

0,01

Rendimento

82
86
84
84
83
82
85
86
82
83

N

fig Al/ml

8
10
7

12
10
8

11
9
8

12

4.2 - Irradiação do Carbonato d* Lit te Enriquecido em * Li

Visando a uma produefo rotineira da "F, tornou-ta necessário o uso do carbonato de lítio
enriquecido em * Li a fim da evitar irradiação de massas grandes de alvo natural.

Fizaram-s* as experiências com carbonato da lítio enriquecido em * Li 95% e massas variando de
0,6 gramas • 2 gramas irradiadas em tubo de quartzo de dimensão 4 mm de diâmetro interno a
comprimanto de 7.6 a 12,6 centímetros e colocadas na guia da irradiacfo do Reator IEAR-1 a fluxo de
neutrons da 6,6 x 101» a 10 1 ' n/cm1 .sag.

Para a separação do " F utilizou-se a alumina calcinada a 1000°C a a técnica descrita nos

parágrafos anteriores.



4.2.1 - Determinação de Impurezas

Para a verificação <ie eventuais impurezas radioativas utiliiou-se u (écnica de espec«rom«tri«i de

raios T com detectores de Nal (TI) ou Ge-Li acoplados e aralisadores multiumais.

As soluções de I B F foram examinadas apôs decaimento de 30 Itoias, nío se encontrando
qualquer impureza emissora de radiação gama.

A determinação de tr (cio nas soluções de "*f foi feita pelo uso tie cintilador liquido fabricado

pela Nuctear Chicago, modelo 300 O teor de trfcio não excedeu a 5% em relação à atividade do I 8 F .

A Tabela IV mostra as atividades de 1 8 F obtidas bem como as porcentagens de trício
encontradas no produto.

Tabela IV
Atividades de I 8 F Obtidas no Final dos Processamentos e Teores Residuais de Trício

Alvo

IM?

1
2
3
4

5
6
7
8
9

10
11

12
13
14
15
16

Mas»

(g)

0,5
0,5
0,5
0,5
0,5
1,0
1,0
0,5
0,5
1,0
1,0
0,5
2,0
2.0
1,0
2,0

Tempo de

Irradiação
(h)

2
?
2
3
4
4
4
4
3
4
4
4
4
4

4
4

mCi de i a 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
6,9

fiCi de J 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
25,6
25,2
31,2
22,8

rO n

3,4
5,6
2,2

1 ,5»
4,0
1,5
6,4
4,8
2,9
1,9
2,1
2,8
2,6
2,5
3,1
2,3

Os teores de flúor em forma complexa foram determinados por cromatografia em papel
conforme a técnica descrita em 3.3.

0 teor de alumínio foi determinado conforma descrito em 4.1.2 e sá"o apresentados na

Tabela V.

A presença de Uno nas soluções de ' * F foi determinada por espectrometriA de absorção

atômica r> os resultados encontram-se na Tabela V I .
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Tabela V
Teores de Alumínio e Percentagens de Flúor em Forma Complexa

Encontradas cm Soluções de " F Obtido em Diversos Processamentos

Processamento
N°

1
2
3
4
5
6
7
8
9

10
11
12
13
14
16
16

M9 Al/ml
solução

9
12
11
8

10
7
8

12
6

11
10
7
7
6

12
10

% ' * F
complexo

6.6
—

9.5
6.2
8.5
6,4
5.8
8.8
4.9
7.8
9.3
6.8
4.7
5.1
9.6
7.6

Tabela VI
Teor de L i t » nas Soluções de " F

Determinado por Espectrofotometria de Abwrçfo Atâmica

Amostra
N?

1
d.

3
4
5
6
7
8
S

10
11
12
13
14

16

fig da Lftk) por
ml d* solução

1,12
0,3
0.3
0,36
0.23
0,33
0,36
0,67
0,36

< 0,2
< Oi
< 0^
< Oi
< Oi

< Oi
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5 - CONCLUSÃO

Ü método de wpaiHi.ão cio ' " F em coluna de alumina permitiu obter este radioisótopo puro,

per processamento químico simples.

A u t i l i zação de a l u m i n a ca lc inada a 1000"C possibilitou a obtenção de ' * F com concentração

radioativa du.is vezes maior do que quando wpatado |mr aliirnn. i nrà aquecida

Ainda, com alumina calcinada foi OOSÍÍVHI o uso de eluente, para o I 8 F , de concentração mais
baixa, sem p'nuizo rio rendimento cie separação.

l;to permitiu reduzi' os teores tie alu-nínio c comeqüeniemente, a obtenção do produto com
maior porcentagem ern forma rompl«?<a

A pureza do produto possibilita d utilização do ' " F para fins médicos.

ABSTRACT

A procedure tor prep rjiio-. of carriei tree fluorine 1H is described. Th* *F it produced by neutron
irradiation o< lithium carborwtj and is separated by poising the dissolved material through • tOOO C calcinated
aluminum oxycte colunut

The yield is about 90"*, f ie tritium content 2%; otnnt radioactiv» impurities »r» not found.

The ridiocrn'miciil rx>- n is h.vut 93% and the lithium content of the solution ii ^0 .2 ppm.
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