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PREPARAGAO DE ‘*F EM REATOR DE PESQUISA A PARTIR
NE CARBONATO DE LITIO IRRADIADO

Havroldo Taurian Gasighia ¢ Constincia Pagano Gongalves ds Silve

r RESUMO

Descreve-se um método para 2 preparagio de Hieor-18 livre do casregador. O flbor- 18 ¢ obtido por inradiagio
do carbonato de I'tio com néutrons e separadn  por percolagdo do carbonato dissolvido, em Oxido de sluminio
calcinada a 1000 C. O rendimento & de 90% aproximadaments, 0 120s de tricio ¢ de 2%, nio 3endo ENCONIIAdas OUtras
impurezas radioativas no produto final. A pureza radwquimica ¢ de cerca de 93% ¢ o conteido de I{tio ¢ menor do
aque 0,2 ppm. '

1 — INTRODUCAO

De todos os radioisbtopos de flior 0 Gnico que pode ser usado como tragador & o '*F, emissor
de pésitron com energia de 0,65 MeV e meia-vida de 139,7 minutos. Os outros radioisétopos: ' ’F, 1°F,
*'F e !2F possuem meias-vidas de 66,6, 15,56, 4,35 e 4.0 segundos, respectivamente,

O flbor-18 pode ser prod-izido por diversas reacdes nucleares, a saber: '%0 (a,pn), '°0 (pn),
'°F (n2nm), '"F (yn}, '*O (tn) entretanto, esta Oltima tem sido utilizada freqientemente por ser
possivel obter atividades aitas com o uso de reatores nucleares. Os tritons produzidos pela reacdo
Li®(na)t a partir de alvos de litio natural {abundincia isotdpica em Li-6 de 7,5%) tém energia suficiente
('2,73 Me\{) para penetrar a barreira coulombiana do oxigénio e entdo produzir '*F pela reaco
®0 (tn) '*F,

Compostos contendo, simultaneamente, I{tio e oxigénio sdo preferidos 3 mistura de compostos,
por causa do alcance pequeno dos tritons.

Nitrato de litio, carbonato-de litio, aluminato de litio, bxido de Iitio e hidrorido de litio 1#m
sido usados para a preparacdo de figor-18'18)

O corbonato de litio ¢ mais vantajoso por causa de sua estabilidade térmica alts ¢ puseza
2levada,

O ftlbor-18 encontra aplicagdo na quimica (reacdes de troca), na biologia e ns medicins
{deteccdo de lesSes Osseas).

Diversos métodos tém sido apresentados —ara a separagao do fluor-18 obtido por irradiacdo do
arbonato de Iitio:

4) coprecip(nacio cam cloreto de chumbo‘:”, com sultato de bdrio'®’ ou com hidroxido de
lantanio'®

b) destilagdo’”’

cl adsorcdo em alumna“'g"o’, oxido de zirconio'® e Exido de mngnésio“’



Este uabatho apresenta um metodo : preparagio de '"F a partie do carbonato de litio
mradhado e separagdo em coluna de alumina sequndo o método de Slam"m.

Introduzem-se, entretanto, modificagcoes no sentido de aumentar a concentracao radioativa do

produto e sua pureza radioquimica.

2 — PARTE EXPERIMENTAL

2.1 — irradiagdes

Amostras de um grama de carhonato de litio natural, marca “Merck” foram colocadas em
reciprentes de polietileno e irradiadas durante trinta minutos no Reator IEAR-1 em fluxo de néutrons
térmicos de 6 x 10' ' n/cm” seg, aproximadamente.

2.2 — Preparagao das Colunas de Alumina

Utilizaram-se colunas de vidro de 1,5 cm de didmetro e 2 cm de altura contendo cerca de trés
gramas de alumina cromatogrdfica Brockmann, previamente tratada com #cido cloridrico 0,5 N e dgua,
Jdesprezando-se as particulas finas do sobrenadante.

2.3 — Dissolugdo do Carbonato de L (tio Irradiado e Percolagdo pels Alumina

Dissolveu-se o carbonato de iitio em HCI 6 N e acertou-se 0 pH entre 5 e 6. A solugdo obtida
foi percolada através da coluna de alumina com vaz3o entre 0.5 e 1,5 ml por minuto. Em seguida,
lavouse a coluna com 30 mi de 4gua destilada acidulada con HCI em pH 3 a 4. A fixagio do '*F na
alumina é de 100%, ndo ocorrendo perdas durante a lavagem com égua.

2.4 —Eluiu-se ¢ '*F com hidréxido de sédio 0,1 N, em temperatura ambiente e vazdes igusis as usadas
na fixacdo. A Figura T mostra uma Gurva de eluigdo tipica.

3 - RESULTADOS

3.1 ~ Rendimentos de Ejuigao

Calculou-se o rendimento de eluigao pela relag¢do:

atividade percotada
x 100

atvidade recuperada

Para o célculo = rendimento mediu-se a atividade de 1 ml das solugoes influente, efluente, dgua
de lavagem e eluido, no pico de 0,511 MeV (radiagcdo de aniquilagdo) num espectrometro de raios ¥, com
detector de Nal {TI) e analisador de 400 canais. O rendimento de eluigio, em 15 experidncias, variou de
85 a 93% nas fracdes coletadas de 20 ml.
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3.2 -- Pureza Radioativa

Os espectros de raios ¥ de uma aliquota da solucdo de '*F ndo purificado mostrou a presenca
de *Na proveniente de sodio no carbonato de litio. Essa impureza ndo foi detectada no produto final.

As Figuras 23 e 2b mostrain ¢ -spoetro da so'ucic o carbonate Je Itie irradiado e do produto
purificado de '*F, respectivarasite

3.3 — Pureza Radioquimica

Determinou-se a pureza radioquimica das solugdes de '®F pela técnica de crorr.\atograﬁa em
papel, utilizando-se papel Whatman N? 1 e solvente: n-butanol, metanol e Sgua 30:40:30 v/v.

Os valores de R, para o inn flumeto e fluoraluminato foram determinados, primeiramente com
solugbes inativas desses dnions e revelagio das manchas com solucdio de acetato de chumbo 1% e gds
sulffdrico.

A Tabela | apresenta os valores para 0s R, dos ions fluoreto e fluoraluminato encontrados em
vinte experiéncias.

Fizeram-se diversos cromatugramas com solugdes de carbonato de iftio irradiado ¢ com solucdes
do produto purificado de '®F. Verificou-se que no primeiro caso o '°F aparecia apenas como fon
fluoreto, entretanto a solugio apbs percolagdo pela colune de alumina mostrou a presenca de
fluoraluminato, este em porcentagem entre 30 a 60%.

A Taoela 1 mostra os valores encontrados para o R, do '*F em forma de fluoreto e
fluoraluminato e as porcentagens deste OItimo.

4 - TRATAMENTO TERMICO DA ALUMINA BROCKMANN

Calcinou-se a2 alumina a uma temperaturs de 1000°C durame cinco horas sendo em seguida,
fervida em HCI2N por 30 minutos e lavada com dgua destilada até pH 56, decantando-se e
desprezando-se as partfculas em suspensio. Fizeram-se novas experidncias com s alumins calcineda, nas
mesmas condicBes que as indicadas no (temn 2.3 acrescida de lavagem final com 20 ;a1 de dgua destilada.

4.1 . - Resultados Obtidos

4.1.1 — Redugio do Volume de Fraglio Eluids Contendo '*F Quando Comperada com Alumins nlio
Tratada Térmicaments

Utilizov-se hidréxido de sddio 0,01, 0,06 e¢ 0,1 N pars eluicho do ' °F retido em alumine
pré-aquecida a 1000°C. A Figura 3 apresenta 2 curve de eluiclo nes trds concentragdes do eluente.
Verificou-se que o hidrdxido de 36dio nessas trés concentracdes permite s eluiglo do 15 ¢m volume
menor (10 mi} do que aguele usado {20 mi} com alumina nfo aquecide para obtenclio de rendimentos de
82:93%.

4.1.2 - Teor de Alumfnio

Dsterminou-se o teor e alumfinio por espectrofotometris usando-se sluminon como
wuinplexante, sendo as leituras feitas em 526 nm.
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Figura 2a — Especro  de Raios de uma Soluglo de Carbonato de Litio irradiado 30 minutos em Fluxo de 6x 10’ nem 2 .seg”'. Tempo de
Decaimento 30 horas. Cristal Nal(T1) 5 x 3,20 cm. Analisador 400 canais. Tempo de contagem: 40 minutos.
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Figura 2b — Espactro de Raios Gama de uma Solugdo de '®F Purificado, Apds Decamento de 28 horas. Cristal Nal(T1) 6 x 3,2 cm. Analisador
400 canais, Tempo de cantagem: 40 minutos



Tabela |
Valores do Ry para Flumeto e Fluoraluminato Inativos Determinrados
por Cromatografia Ascendente em Papel Whatman n® 1

Solvente: n-butanol, metanol, dyua (30,40,30 mh)
Tempo de Corrida; 2 hoias

R, do Floor
Experiéncia N° A, do F~
Complexo
b e e -
1 0,44 0
2 0,43 00,04
3 0,43 0
4 0,42 00,03
5 0,43 0
6 0,43 0-0,05
7 0,44 0
8 0,46 0
9 0,42 0-0,05
10 0,43 0
1 0,44 0
12 0,42 0
13 0,45 0
14 0,45 0-0,04
15 0,44 0
18 0,43 0
17 0,44 0
18 0,43 0,02
19 0,43 0

21 n,45 0




Tabels 1l
Valores £ncuontrajos par.. ) Rt do “*F em Forma de Fluoreto e Fluorsluminato
pior Cromatix : ofii: Ascendente em Papel Whetman N® 1

Solvente: n-butano!, rootainal, dgua; 304030
Tempe de Cocndy: 024 horas

Cromatografia Soluges do al- SolugBes de '®F sepersdo em coluna de alumi
N° vo irradiado na segundo Stang

Rf do '*F Rf do '*F  Rf da Forma Complexs % da Forma Complexa

1 0.44 0,43 0 51
2 0,45 0,44 0 62

3 0,43 0,43 0,05 31

4 0,45 0,43 0 54

5 0,43 0.44 0 42

8 0,44 0,46 0,04 3

7 0,04 043 0,03 47

8 0,46 0,44 ) 34
9 0,43 0,43 0,08 50
10 0,45 0,48 0,07 42
1" 0,43 043 0 4
12 043 043 ) 38
13 043 0.45 0,03 39
14 045 045 ) 42

15 0,44 0,44 0 38
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Encontrou-se um teor de aluminio de 172 a 230 ug Al/ml de solugdo quando se usou alumina
ndo calcinada.

Quando se trat:alhou com afumina calcinada a i900°C usando-se NaOM 0,01 N para eluicio do
'8F. os teores de aluminio variaram de 6 a 12 ug Al/mi. Nesses casos as porcentagens de fluoralumirato
nao®ultrapassam a 10%. Quando se usou NaOH ou 0,05 N os teores de alum(nio subwam até 30 ug
Ai/ml.

A Tabela Ill mostra os rendimentos de eluigio obtidos com .JaOH 0,01, 005 e 0,1 N ¢ os
teores de aluminio nas solugBes dc '*F.

Tabels 11}
Rendimentos Obtidos e Teores de Aluminio Encontrados em Solugtes de ! 4 3
Separado em Coluna de .Alumina Calcinada a 1000°C

Eluente: NaOH
Volumes Coletados: 10 mi

Experiéncia N Concentraglo de NaOH
0,10N 005N 001N
Rendimento  ug Al/mi Rendimento ug Al/mi Rendimento  ug Al/ml
- % % %
1 90 34 85 24 82 8
2 01 38 84 19 86 10
3 87 29 83 3 84 7
4 a7 30 82 27 84 12
5 89 27 84 27 83 10
6 20 32 86 29 82 8
7 92 38 86 25 85 1h)
8 01 28 85 23 85 9
) 89 31 23 20 82 8
10 82 34 84 24 83 12

4.2 — Irvadisglo do Carbonato de Litio Enriquecido em ®Li

Vissnde 8 ums produglo rotineira de '®F, tornou-se necessirio o uso do carbonato de Iftio
enriguecido em *Li o fim de evitar irradiacBo de massas grandes de slvo natural.

Fizeram-s# a3 experibneias com carbonato de Iftio erviquecido em S 1i 956% e massas variando de
0Sgrames & 2grames iradisdes em tubo de quartzo de dimensio 4 mm de didmetro interno e
comprimento de 7.5 s 12,6 centimetros e colocadas ne guis de irredisclio do Reetor IEAR-1 e fluxo de
nbutrons de 6,6 x 10°2 3 10'? n/em? .seg.

Pers a separacho do '*F utilizouse o alumina csicineds a 1000°C e # técnica descrits nos
parSgrafos anteriores.
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4.2.1 — Determinagio de Impurezas

Para a verificagdo de eventuais ympurezas radioativas utiliou-se u lécnica de espectrometria de
raios ¥ com detectores de Nal (T1) ou Ge-Li acoplados ¢ analisadores multizanais.

As solucdes de '®F foram examinadas apOs decsimento de 30 horas, nfo se encontrando
qualguer impureza emissora de radiacdo gama.

A determinacdo de tricio nas solugbes de '"F foi feita pelo uso de cintifador tiquido fabricado
pefa Nuctear Chicago, modelo 300. O teor de tricio ndc excedeu a 5% em relagio 3 atividade do '®F.

A TabelalV mostra as atividades de '®F obtidas bem como as porcentagens de tricio
encontradas no produto.

Tabela IV
Atividades de '®F Obtidas no Final dos Processamentos e Teores Rzsiduais de Tricio
Alvo Massa Tempo de mCi de '*F uCi de 3H
freadiagdo por grama de por mCi de % 2H
N? ig) {h) alvo 18f
1 05 2 28 34,1 34
2 0,5 2 25 58,4 5,6
3 0,5 2 24 224 2,2
4 0,5 3 3,2 194 1.0
5 05 4 35 45,6 4.6
6 1,0 4 43 16,4 1,6
7 1,0 4 4,2 63,8 6,4
8 0.5 4 4,4 48,2 4.8
9 05 3 48 285 29
10 1,0 4 54 19,2 1.8
11 1,0 4 64 23,2 2.1
12 0,5 4 6,6 283 28
13 2,0 4 6,2 25,6 2,6
14 2,0 4 7.2 252 25
i1 1,0 4 7.1 31,2 31
16 2,0 4 6,9 228 2,3

Os teores de flbor em forma ocomplexa forsm determinados por crometografia em pape;
conforme a técnica descrita em 3.3.

O teor de aluminiv foi determinado conforme dascrito em 4.1.2 e sfo apreseniados na
Tabela V.

A presenca de litio nas solucdes de '*F foi determinads por espectrometria de absor;do
atdmica e os resultados ancontram-se na Tabela VI,



Tabela V
Teores de Aluminio e Percentagens de Flior em Forma Complexs
Encontradas em Solugdes de '*F Obtido em Diversos Processamentos

Processamento ug Al/mi % 'SF
N° solugio complexo
1 ] 856
2 12 -
3 1 9,5
4 8 6,2
5 10 85
6 7 54
7 ;] 58
8 12 88
9 6 49
10 1" 78
1 10 93
12 7 58
13 7 4,7
14 6 5,1
16 32 9,6
16 10 7.5
Tabela VI

Teor de Litio nas Solucles de '°F
Determinado por Espectrofotometria de Absorglio Atdmice

Amostra ug de Litio por
NS ml de soluglo
1 1,12
2 0,3
3 03
4 0,35
5 023
6 0,33
7 0,36
8 0,57
9 0,38
10 < 02
1" <02
12 <02
13 <02
14 <02
16 <02
18 <02
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5 — CONCLUSAOQ

O método de separagdo do '"F em coluna de alumina permitiu obter este radioisdtopo puro,
per prucessemento quimico simples.

A utilizagio de alming calcinada a 1000°C possibilitou a obtengio de '*F com concentragio
radinativa duas vezes maior do que quando separado por alumn. néo aquecida.

Ainda, com alumina calcinada fui nossivel o use de eluente, para o **F, de concentragio mais
baixa, sem prejuizo do rendimento ge separagio.

Isto permittu reduzir os teores e aluminic: ¢ consegiientemente, a obtengdo do produto com
maior porcentagem em forma complea

A pureza du produio possibiiita ¢ utilizagdo do '"F para fins médicos.

ABSTRACT

A procedure tor prepsoration of carriei-dree fluorine-18 s described. The L] ptoductda by neutron
irradiation of lithium carbonat: and iz separated by pessing the dissolved material through @ 1000 C calcinated
aluminum oxyde column

The yield 15 avout 90%. the iritium contant Z%; other radioactive impurities are not found.

The radiochemical purt 15 ziout 93% and the lithium content of the solution is <20.2 ppm.
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