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RESUMO

Este trabalho tem por objetivo a preparagdo de um tracador de estanho e analisando as
propriedades nucleares dos isotopos deste elemento, seleciona-se trés tracadores em potencial:
38, '""Sn e "°™Sn. Escolheu-se o ''"™Sn, porque ele possui caracteristicas favoraveis de
decaimento para utilizagdo como tracador do cloreto estanoso na marcacio de moléculas
organicas com **"Tc e também pelo seu potencial para utilizagio em radioterapia. O método de
producdo para a sua preparagio ¢ a irradiacdo do estanho natural com feixe de protons do
ciclotron CV-28 do IPEN/CNEN-SP, através das reacdes nucleares "Sn(p,xn)''’Sb — ''""Sn.
Os estudos experimentais realizados referem-se¢ ao rendimento de produgio de 1mgn e suas

impurezas e desenvolvimento de um método de separagdo quimica do Sb-Sn.

Palavras-chaves: ''"™Sn, “™Tc, radioterapia e producfio de radioisétopos.

I. INTRODUCAQ

O '™Sn tem meia vida de 14.0 dias e decai para ''’Sn
(estavel) por duas transi¢des em cascata. A primeira €
altamente convertida internamente e a segunda leva a
emissdo do radiacdo gama de 159 keV (abundincia:
86,4%)', que cai exatamente na faixa ideal de uso da
técnica  de  diagnéstico  chamada  tomografia
computadorizada por emissdo de féton tnico (SPECT).
As principais emissdes de particulas sdo os elétrons de
conversio de 126,8 keV (abundancia: 64,8%) e de 151.6
keV (abundancia: 26,1 %)” .

Os elétrons de conversdo de 126,8 keV tém um alcance
de aproximadamente 0,3 mm de H,O e podem fornecer
uma alta dose de radiagdo local. Estudos preliminares em
animais™' mostraram que o complexo [''"™Sn*7 4cido
dietileno triaminpentacético (DTPA) tem alta afinidade
pelo osso mineral e por tumor dsseo com baixa deposicio
em tecidos macios.

Por causa do pequeno alcance dos elétrons de conversio
do ''"™Sn , este radiofarmaco expde menos a medula dssea
e o corpo inteiro do que a emissdo beta de alta energia do
P e do ¥Sr°.

O radioisétopo mais utilizado para diagnodsticos em
Medicina Nuclear é o *™Tc, principalmente no Brasil.

O *™T¢ pode ser complexado a uma série de moléculas,
produzindo diferentes radiofdrmacos para diagnosticos de
diversos 6rgdos ou tecidos no corpo humano. O *™Tc ¢
eluido do gerador na forma de pertecnetato, TcO4, mas
deve ser reduzido a TcO, para haver a complexacio. O
agente redutor utilizado ¢ o SnCl, , que se encontra na
formulagio dos kits liofilizados de marcagio de *"Tc,
juntamente com os agentes complexantes.

Apbs a reacio de complexacdo ndo se sabe a distribuicio
biolégica do estanho quando injetado junto com o
radiofarmaco. Para se fazer este tipo de estudo “in vivo™, &
necessario adicionar um tragador radioativo de estanho.

II. PARTE EXPERIMENTAL

1. Determina¢io do Rendimento de Alvo Grosso dos
Radioisétopos Produzidos na Ativacio de Estanho
Natural no Ciclotron

Os alvos de estanho natural com espessura de lmm foram
irradiados com prétons de 24 MeV no Ciclotron com
corrente de feixe de 1A durante 10 minutos.

Um dia apos a irradiagdo, foi feita a determinacio
qualitativa e quantitativa dos radioisétopos produzidos na
irradiagdo, utilizando um detector de germanio hiperpuro.
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2. Determinacio do Tipo de Resina de Troca Iénica

O método de separagio utilizado foi a troca i6nica, devido
a facilidade de utilizacdo com material radioativo. Foram
utilizadas resinas de troca catidnica ¢ anidnica com
solugfio eluente de acido cloridrico concentrado, devido as
diferencas de coeficiente de distribuicdo para os ions de
estanho ¢ antiménio (Figura 1).°
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Figura 1. Coeficientes de Distribuiciio do Estanho e
Antiménio na Resina Anionica em HCL.

As resinas utilizadas neste trabalho foram Dowex AGI-
X8 (50-100 mesh) e Dowex 50W-X4 (100 -200 mesh).

Ativacio e Condicionamento da Resina de Troca
Ionica

Para ativacdo das resinas, adiciona-se e retira-se primeiro
dgua destilada, depois solugdo 0,1 mol/L de hidroxido de
sédio, novamente agua destilada e por dltimo solugdo 0,1
mol/L de acido cloridrico. Este processo deve ser feito no
minimo trés vezes.

Para condicionar as resinas, adiciona-se 50 mL de acido
cloridrico concentrado, ¢ entdo coloca-se 14,0 cm de
resina na coluna de vidro (1,2 cm de diametro interno x
20,0 cm de altura).

Preparacio da Soluciio Carga

A solugio carga é preparada dissolvendo-se 1 g do alvo de
estanho natural em acido cloridrico concentrado. Seca-se
a solugdo, a qual ¢é retomada em 4cido cloridrico
concentrado.

Percolaciio da Solugiio Carga pela Resina

Retira-s¢ 1 mL da solugio carga para referéncia e percola-
se os 9 mL restantes pelas resinas. Recolhe-se, entdo, as
aliquotas do efluente da carga e retira-se 1 mL para
contagem.

Lavagem

A lavagem ¢ feita com 20 mL 4cido cloridrico
concentrado e ¢ retirada uma aliquota de 1 mL para
detecco dos radioisétopos.

Detec¢io dos Radiois6topos

As aliquotas foram analisadas num detector de germanio
hiperpuro .

3. Determinacio do Agente Oxidante na Resina
Anidnica

Utilizando-se resinas de troca anidnica, foram realizadas
experiéncias para determinacdo do agente oxidante mais
adequado, ja que para ocorrer a separagdo quimica entre
os ions ¢ necessdrio que um esteja oxidado € o outro
reduzido. Dessa maneira, foi utilizado a hidrazina em po,
uma solugdo saturada de hidrazina quando o alvo
dissolvido ndo ¢ levado a secura e outra onde o alvo &
levado a secura.

O procedimento experimental baseia-se no item 2

4. Comportamento Quimico do Estanho na Resina de
Troca Anionica

Foi estudado o comportamento quimico do estanho nas
resinas, empregando-se tracadores radioativos preparados
a partir da irradiacdo de 1g de estanho metdlico natural no
reator durante 8 horas num fluxo de aproximadamente 3 x
10" n/cm’ s.

O procedimento experimental baseia-se no item 2.

5. Comportamento Quimico do Antiménio na Resina
de Troca Anidnica

Foi estudado o comportamento quimico do antimdnio nas
resinas, empregando-se tragadores radioativos preparados
a partir da irradiagio de 100 miligramas de antimoénio
metalico natural no reator durante 1 hora num fluxo de
aproximadamente 3 x 10" n/cm’s.

O procedimento experimental baseia-se no item 2. sendo
que a dissolugdo do alvo foi feita com dgua-régia.

III. RESULTADOS E DISCUSSAO

1. Determina¢io do Rendimento de Irradiacio dos
Radioisotopos Produzido por Espectrometria Gama.

Tabela 1. Rendimento de Irradiacio de Alvo Grosso.

Radioisétopo| Meia-vida | Energia |Rendimento
; (keV) (nCi/pAh)
17mgn 14,0d 158,00 21,20
THen 1150d 391,10 0,12
12380 129.0d 1089,89 129,12
11Emgp, 5,1h 104913 16823,53
gy 58d 1169,55 29,12
1223p 2.7d 563,09 100,76
1213p 60,2 d 601,69 1,54
Hign 2.83d 244,84 22,94
] 45h 335,37 33,12

Nestes experimentos ndo foram identificados o ''’Sb
(meia-vida: 6,0 minutos) ¢ o ''’Sb (meia-vida: 2,8 horas),
devido ao tempo decorrido entre o fim da irradiagdo e as
contagens. Ja o ''°Sb (meia-vida: 38 horas) ¢ o ''™Sn
(meia-vida: 250 dias), ndo foram encontrados por serem
somente emissores de raios-X.



2. Determinaciio do Tipo de Resina de Troca I6énica
Resina de Troca Catiénica

A Figura 2 mostra a porcentagem de elui¢do do estanho-
117m e do antimdnio-124 numa resina catidnica.
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Figura 2. Porcentagem de Elui¢do ¢ Curva de Eluicdo
na Resina Cationica.

Nota-se que praticamente todo o estanho € retirado com
20 mL de A4cido cloridrico concentrado; porém,
aproximadamente 70% do antim6nio também & eluido
com este mesmo volume, ndo havendo a separacio
quimica. Numa resina cationica, tanto o Sn°* como o Sn**
ndo sdo adsorvidos em meio de acido cloridrico, sendo o
valor do coeficiente de distribuicio menor que 0.5 para
HCI 3 mol/L, diminuindo com o aumento da concentracio
do 4cido. Ja o Sb>" possui coeficiente de distribuigdo igual
a 2 x 10° para concentragdes de HCI entre 9 ¢ 12 mol/L.
Na mesma faixa de concentragdo, o coeficiente de
distribuicio para o Sb>" é menor que 100.” Pelos
resultados obtidos, conclui-se que o estado de oxidacgdo do
antimonio era de 3+, ndo ocorrendo a separacdo desejada.

Resina de Troca Anidnica

A figura 3 mostra a porcentagem de eluicdo do estanho-
117m e do antiménio-124 numa resina anidnica.
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Figura 3. Porcentagem de Elui¢fio e Curva de Eluiciio
na Resina Anidnica.

Nota-se que, praticamente 40% do estanho ¢ retirado com
17 mL de 4cido cloridrico concentrado; e nesse mesmo
volume, 20% do antim6nio também ¢ eluido. ndo havendo
a separacdo quimica. Numa resina aniénica, o Sn*" esta
na forma de [SnCls]”, na faixa de concentragio de 6 a 12
mol/L. de HCI, possuindo o coeficiente de distribui¢do
igual a 2 x 10° para HCI 12 mol/L. Para concentragio de
HC1 0,25 mol/L, o coeficiente cai para 20. Jd o Sn**
possui coeficiente de distribui¢do igual a 10 em HCI 12
mol/L.

O Sb> encontra-se na forma [SbCls] na faixa de
concentracdo de 9 a 12 mol/L de HCI, possuindo
coeficiente de distribuigio maior que 10° em HCI 10
mol/L. JA o Sb®" estda na forma de [SbCl] na
concentracdio de HCl 12 mol/L com coeficiente de
distribuigfio igual a 20. Pelos resultados obtidos, observa-
se que os estados de oxidagdo tanto do estanho quanto do
antimo6nio ndo estdo adequados para ocorrer a separagao.
A melhor condigdo para a separacdo ¢ quando o estanho
estd na forma de Sn*" ¢ o antiménio na forma de Sb’".
Desta maneira, o estanho fica retido ¢ o antimdnio ¢
eluido com 4cido cloridrico 12 mol/L, sendo
posteriormente a solugdo contendo antiménio percolada
por uma outra resina anidnica, onde o 17msn  serd
adsorvido e finalmente eluido com HCI1 0,25 mol/L.

A partir destes experimentos optou-se pela resina anidnica
e passou-se¢ a utilizd-la para realizar os testes com 0
agente oxidante apropriado.

3. Determinaciio do Agente Oxidante

A Figura 4 mostra a porcentagem de elui¢do do estanho-
117m e do antim6nio-124 numa resina anidnica, no
procedimento com adigdo de hidrazina sélida como agente
oxidante.

Nota-se que, praticamente 20% de ambos radionuclideos
sdo retirados com 9 mL de acido cloridrico; ndo havendo,
portanto a separagdo quimica deles quando é adicionado
agente oxidante na forma solida.

= 30 %
%‘) 20 #— Sb
£ »
g 10 4
£ 0 femet—] | |
0 10 20 30
Volume (mL)

Figura 4. Porcentagem de elui¢cfio e curva de eluicdo
com adi¢io de hidrazina sélida.

A Figura 5 mostra a porcentagem de elui¢do do estanho-
117m e do antimdnio-124 numa resina anidnica, no
procedimento com adicdo de solucdo de hidrazina como
agente oxidante, quando o alvo apds ser dissolvido néo é



levado a secura e a respectiva curva de eluigdo desses
is6topos.

Nota-se que, praticamente 100% do antimé6nio-124 foi
eluido com 17 mL de 4cido cloridrico concentrado; e
nesse mesmo volume, 60% do estanho-117m também foi
retirado; porém ndo havendo separagio quimica quando é
adicionado solucio de hidrazina.
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Figura 5. Porcentagem de eluigiio e curva de eluicdo
com adiciio de soluciio de soluciio de hidrazina.

A Figura 6 mostra a porcentagem de elui¢do do estanho-
117m e do antimbnio-124 numa resina anidnica, no
procedimento com adicdo de solugdo de hidrazina como
agente oxidante, quando o alvo apoés ser dissolvido €
levado a secura juntamente com a solugdo de hidrazina 30
mL/mg e respectiva a curva de elui¢do desses iS6tOpos.
Nota-se que, praticamente 100% do antim6nio-124 foi
eluido com 17 mL de 4cido cloridrico concentrado; e
nesse mesmo volume, praticamente ndo foi retirado o
estanho-117m; havendo, portanto a separagdo quimica
quando ¢ adicionado solucdo de hidrazina, nas condigdes
desse procedimento.
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Figura 6. Porcentagem de elui¢fio e curva de eluicio
com adi¢io de soluciio de hidrazina.

4. Comportamento Quimico do Estanho na Resina de
Troca Anidnica

A Tabela 2 apresenta a porcentagem do tracador de
estanho detectado no efluente da carga e nas lavagens no
fotopico de 159 keV que corresponde ao estanho-117m,
em seis experimentos. O efluente da carga e as lavagens
de 1 a 4 correspondem a passagem de acido cloridrico
concentrado pela resina.

Tabela 2. Distribui¢io no Efluente da Carga e

Lavagens.
efluente |lavagem (lavagem |lavagem |lavagem |lavagem
1 2 3 4 5

030+ | 3,58+ | 906+ | 812+ | 7,66+ | 764+
0,21 0,33 0,70 0,17 0,96 0,26

Pelos resultados obtidos, observa-se que cerca de 12% do
estanho ¢ eluido em 20 mL de HC1 12 mol/L, diferente
dos resultados da Figura 6. Isto significa que parte do
estanho esta na forma reduzida, devido a mudancas na
adicdo do agente oxidante.

6. Comportamento Quimico do Antiménio na Resina
de Troca Anionica

A Tabela 3 apresenta a porcentagem do tracador de
antiménio detectado no efluente da carga e nas lavagens
no fotopico de 603 keV que corresponde ao antiménio-
124, em seis experimentos. O efluente da carga e as
lavagens de 1 a 4 correspondem a passagem de acido
cloridrico concentrado pela resina e a lavagem 5, de 4cido
cloridrico 0,1 mol/L.

Tabela 3. Distribui¢io no Efluente da Carga e

Lavagens.
.
efluente |lavagem |lavagem |lavagem |lavagem |lavagem
1 2 3 4 5

031+ | 043+ | 051+ | 1,56+ | 1,64+ | 4,11
0,23 0,11 0,23 0,21 0,93 0,89

Os resultados sdo diferentes daqueles encontrados na
Figura 6, porque o alvo de antimbnio metdlico foi
dissolvido em agua-régia ¢ ndo em d4cido cloridrico,
obtendo assim o Sb>* ao invés do Sb>* que ficou retido na
resina.

IV. CONCLUSOES

Este estudo concluiu que para a separacdo de estanho-
antimbnio provenientes das reagdes "Sn(p,xn)''’Sb —
17mgn & necessario utilizar resinas de troca anidnicas,
pois neste tipo de resina o Sn™ ¢ retido, enquanto o Sb™ ¢
eluido. Para reter o Sn™, é necessario adicionar solucio de
hidrazina 30 mg/mL, ap6s a secagem do alvo irradiado.
para obter um melhor rendimento de separagéo.
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ABSTRACT

The subject of this paper is the preparation of a tin tracer
and after analyzing the nuclear properties of tin isotopes,
three potential tracers were selected: ''*Sn, ''"™Sn and
119mgn ''"™Spn was chosen because it has suitable
characteristics of decay to be used as a tracer of SnCl, in
the labeling of organic molecules with *"Tc and also due
to its potential in radiotherapeutical applications. The
separation production method is through the irradiation of
natural tin with proton beam at the Cyclotron CV-28 of
IPEN-CNENY/SP via the nuclear reactions "Sn(p,xn)''’Sb
— 11"mSn. The experimental studies realized were related
to measure the production yield of '"™Sn and its
impurities and also the development of a chemical
separation method for Sb-Sn.



