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摘要 以 ’ 3丁

w
、

` 8

知
一 ’ 明R e

为示 踪剂
.

对w 和R
。
在 阴离子交换色层柱和 酸性 lA

: 0 。
色 层柱上的

吸附和解吸行为进 斤了系统研究
.

给出了W 和R帕勺放射化学分离程序 实验结果表明
,

尤论是

阴离 子交换色层柱还是酸性氧化铝色层柱都可使钨
、

宇卡达到满意的分离
。

推荐的分离程序可用

于无载体
`弱R c 的制 备

关键词 锌
,

钨 色层分离
,

阴离子交换
,

酸性氧化铝

近年来
,

放射性治疗药物在核医学研究和应用中日益受到人们的重视
:

作为国际原子能

委员会推荐的新一代放射性 治疗核素之一 [` }的 ` 86 R e 不仅具有适 中的半衰期 (90
.

6h)
、

适 合治

疗 用 的 日粒子 (最大能量为 1
.

07 M e V )
,

同时具有伴随发射可用于显像的 13 7 k e V 的 Y 射线 (分

支比 9
.

3% )等 优良的核衰变性质
,

而且它与
” gm T C有相似的化学性质

,

因此可以借助应用最

广泛 的 ”物 T c 放射性 药物的研究成果和经验进行
’ 8 6R e

放射性药物的研究
。

迄今
.

` 86 R e
都是

在反应堆中通过 1 85 R e (n
,

: 严
6 R e 中子俘获反应来制备( a 一 1 1 2 士 2 x 1 0

一 2日m Z)曰
,

只能得到有

载 体 中等 比活度的
`86 R e

,

因此用它标记 生物大分子进行放射免疫治疗或靶向受体介导治疗

受到 很 大限制
。

虽然有人 ! 3 5 )和J用s z l l a r d一 c h a l m e r e s效应来提高
` 8 6 R e 的比活度

,

但远未达

到应 用阶段 另一方面根据 \ “ `
w (P

, x n) `吕“ 8 6 R e 反应的激发函数 61[
,

采用高强度质子束轰击

同位 素 浓集 的 1 86 w 靶也可 以制备无载体放射性核素
1 86 R e

。

我们以 `吕吕
w

一 `8 8 R e 作示踪剂
,

建

立了用于从照射过的W靶中分离钨
、

余来的阴离子交换色层法和酸性氧化铝 色层法的分离程

序

,

材料和方法

1
.

1 试剂
、

材料和仪器
1

.

L I 试 剂 与 材 料
。

`犷 w金属
,

用 w 粉 (分析 纯 )在上海 分析测试中心 反应 堆经 5 又 101
`/

e m Z
·

s的 热中子照射4 h
.

溶解于 H : o : 和 N a o H 中
,

比活度约为 o
.

7 4G B q , g ` 8 5
w
一 ` 8 8 R e辛昆

合液 (美国橡树岭国家实验室提供 )
,

比活度约为0
.

13 一 0
.

19 T B州 g
。

国产 71 7型 阴离子交换树

脂 (上海树脂厂
,

粒径 0
.

3一 1
.

2m m )
,

经研磨后筛选0
.

11 一 0
.

14 m m
;
D o w ex

一 1阴离子交换树脂

(美国 SI G M A公 司 )
.

75 一 1 5 0 件m
;

两种树脂均经常规方法预处理后备 用
。

酸性A 12 0 3 (上海

五 四 化 学 试 剂 厂 )
,

筛 选 0
.

1 1一 o
.

14 m m
,

依 次 用 o
.

l m o l /L H N O 3
、

H : O
、

O
,

Ol m o l /L

N H 4 O H
、

H : O
、

0
.

l m ol {L H N O 3
、

H : O洗涤
.

然后置于烘箱中
,

1 10 C 下活 化3 h 钨载体

溶 液 (N a Z
W 0 4 )

:

称取适量钨粉
,

缓慢滴加 2 5 % H : 0 2至钨完全转为黄色固体
,

加热条件下加

人适量 N a O H
.

使之成为无色透明溶液
,

再用蒸馏水稀释至质量浓度为50 g/ L
:

* 国家 自然科学基金资助项口
.

少卜得到 IA E A 的部分资助
* *

联系人

收稿日期
:

19 9 7 一 0 7 一 1 7
,

修回 日期
:

1 9 9 7一 1 2一 1 0

有

`
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,

户

1
.

1
.

2 仪 器
。

N al ( T )I井 型 探测 器 (中国科 学 院 上海 原子核 研究 所 )
;

H P G e
探 测 器 (美 国

O R T E C公 司 )与 Ser i se 一 80 多道分析器 (美国 C A N B E R R A公司 )相联的 Y能谱仪
;
L D B电子蠕

动泵 (浙江象山定山仪器厂 )
.

1
.

2 放射化学分离程序

自制 玻璃 柱
,

内径 .0 5 c6 m
,

柱高 16 c m
,

下有玻璃砂芯
,

上带储液槽
。

吸附和淋洗过程

中
,

用电子蠕动泵控制流速为 l m L/ m in
,

每 Zm L淋出液为一测量样品
。

1
.

2
.

1 阴离子交换色层法
。

将预处理后的国产 7 17 树脂或D o w e x 一 1树脂分别以湿法装柱
,

树

脂床高 s c
m

,

体积约cZ m
3

。

实验前两根树脂柱均用20 m L 的0
.

0 1 m o
l/ L N a 0 H进行预平衡

。

(l ) W在 阴离子交换色层柱上的吸附
`

在 s m L 的5 0 9一L w 溶液中加{人 1 0 以 L `8 8
w

一 ’ “ S R e

示 踪剂
,

稀释至 41 m L
,

取 出 l m L 作放射性活度测量标准样品
,

其余 40 m L 通过阴离子交换

树脂柱
,

淋出液放置一周后测量

(2) H ZO Z对阴离子交换树脂柱吸附W的影响
。

在上述进样液中加人不同量的H ZO Z ,

研

究H 20 2对阴离子交换树脂柱吸附W的影响
。

(3) w 和 R e在 阴离 子 交换色 层柱上 的洗 脱
。

以 ’ 87 w 为示踪 剂
,

用 0
.

s m ol L/ H cl
、

0
.

l m o l /L H N O s 、

0
.

s m
o l /L N a C I和 0

.

5一 1
.

om
o l /L N a O H一 0

.

s m o l /L N a C I溶液洗脱阴离子

柱上的W
。

以 4
.

0一 7
.

4m o l /L H N O 3
为R e 的淋洗剂

。

(4 ) w 和 R e 的分离
。

在 Zm L 的 5 0 9 /I
二

w 溶液 中加人 10 以 L 1 8 8
w

一 `8 8R e 示踪 剂
,

稀释至

2 1m L
,

取出 l m L作放射性活度测量标准样品
,

其余 20 m L 通过 功0
.

56
c m x cs m 的阴离子交换

色层 柱
。

吸附完毕后
,

用少量洗 涤柱子
;

然后用 1
.

o m ol /L N a O H 一 o
.

s m ol /L N a
CI 溶液洗脱

W
;

接 着 用 i
.

s m o l /L H e l淋洗用质子轰击
` 88

W靶制备
’ 86 R e 时伴随发生

`8 6
w (p

,

a ) ’ 8 3 T a 反应 l , ]

而生成的 ` 83 T a 。

最后用 7
.

4 m ol L/ H N 0 3
洗脱

’ “ S R e
,

上 7 1 7阴离子交换树脂柱
,

得到典型的

W和R e 的分离曲线
。

1
.

2
.

2 酸 性 A 12 0 3色层法
。

称取 1
.

8 9活化后的酸性 A 12 0 3 ,

以湿法装柱 ( 功0
.

56
c m x sc m )

,

体

积约为Z e m 3
。

实验前
,

A 12 o s柱用 Zo m L (p H 一 4 ) o
.

o s m
o l /L N H 4 e l进行预平衡

。

(1) W在酸性 A 12 0 3色层柱上的吸附和 H 2 0 2
存在时的吸附

。

在 s m L 的S O g ZL W溶液中加

人 1 0 o L ` 88
w

一 ` 8 8R e 示踪剂
,

用 o
.

l m
o l

,

L H C I将 p H值调到 4左右
,

然后用 o
.

0 5m o l
`
L N H 4 C I

(p H 一 4 )溶 液 稀 释至 41 m L
,

取 出 l m L 作放射性活度测量标准样 品
,

其余 40 m L通过 必0
.

56
c m x s c m的酸性 A 120 3色层柱

,

淋出液放置一 周后测量
。

在进样的W载体溶液中含有 0
.

4 %

H ZO Z ,

在相同条件下测量W 的吸附曲线
。

(2 ) w 和 R e 的 分离
。

在 Zm L的 50 9 /L w 溶 液 中加 人 1 0 以 L `8 8
w

一 ` 8 8 R e示 踪 剂
,

用

0
.

l m ol L/ H CI 将 p H值调到 3左右
,

稀释至 4m L
,

取出 1 00 件 L作放射性活度测量标准样品
,

其余通过 功0
.

5 6 e
m

x s e m的酸性 A 12 0 3色层柱
。

然后
,

依次用 0
.

0 5m
o l /L N H

4 C I (p H = 4 )
、

0
.

sm o l /L N a O H溶液分别没脱 R e和W
,

获得分离曲线
。

1
.

.2 3 两种方法的联用
。

首先用酸性 A 12 0 3色层柱进行 w
、

R e 的分离
,

使w o呈
一

留 在 酸 性

A 12 O s色层柱上
,

然后用 1 5m L的0
.

0 5m
o l /L N H 4 C I(p H 一 4 )淋出的 R e O互溶 液再次吸 附在 7 17

阴 离 子 交换 柱上 (功.0 c2 m X
cZ m )

,

随后用 0
.

s m L 的 0
.

l m ol /L H N 0 3
淋洗

,

以 除去其它杂

质 181
,

最后用 7
.

4m ol L/ H N 0 3洗脱 R e
。

实验过程中吸附和淋洗速度控制在 0
.

l m L/ m in
。

1
.

2
.

4 放射性测量
。

`87 w 和
` 88 R e 用 N al 井型探测器或 H P G e Y 能谱仪直接测量

。

`“ s
w 是在

样 品放置一周后通过测量与其平衡的衰变子体
’ 88 R e 的 1 3 7 k e v y 射线来检测

:

w 的穿透
、
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回收率和R e 的产额均采用P H Ge Y谱仪测量
。

2结果与讨论

. 21阴离子交换色层法

D ow e x一 1

0
1勺甘台 2

辞一月助,o卜月p月.。ó因

W /m g

1!芝。̀̀ó习口口。O

图 I W在 7 17和 D o w e x 一 1阴离子交换树脂柱上的
吸附曲线

R g
.

I A d s o r P t i o n e ur v e s o f W o n 7 17 a n d

D o w e x 一 1 a n i o n e x e h a n g e e o l

umn
s

离子交换
,

使W进人树脂的量显著增加
。

(3) 实 验发 现
,

以 ` 87 w 为示踪剂
,

用

0
.

s m o l /L H C I
、

0
.

l m o l /L H N 0 s
、

0
.

s m o l /L

N a CI 溶液虽然也能从柱上洗脱W
,

但都出现

拖尾长甚至洗脱不完全的现象
,

但是用 0
.

5一

i
.

omo l /L N
a
0 H一 o

.

s m o l /L N a C I溶液却能更

好地从交换柱上洗脱W
.

径) W和 R e分离曲线示于图 2
.

由图 2可

见
,

W的全程回收率约为 95 %
,

R e的回收率

在 9 0% 以上
。

当 阴离子交换树脂柱由于W负载过量发

生 穿透时
,

W
、

R e仍能得到良好的分离
,

只

是 W的淋洗曲线从较高处开始
,

其余相同
.

实验还发现少量 H Z
O

Z
的存在只能使色层柱吸

附W量增加而并不影响W和 R e的分离
。

( 1 ) W在 7 1 7和 D o w e x 一 1阴离子交换树脂

住上 的吸附曲线示于 图 1
。

从图 1可看出
,

当

评的吸附量分别达到 Zoo m g (7 17 树脂柱
,

约

相 当于该柱交换容量的 60 % 左右 )和 17 0 m g

(D o w e x 一 1树脂柱 )时
,

两树脂柱发生W的穿

透
,

此后随进样量增加
,

穿透迅速上升
。

(2 ) 当 N a ZW O
4
溶液加人 1

.

5% H ZO Z
,

W

在 阴离子交换树脂柱上 的吸附量直到 4 50 m g

时才在D o w e x 一 1树脂柱上发生W的穿透
。

穿

透推迟的原因可能是w o 遗
一

与 少量 H 2 0 2生 成

一 系列 w 的过氧化物阴离子 191
,

其中 (o :)z w

值可以为 2 : s
、

i : s
、

2 : 7
、

i : 4
。

与w o乏
一

相 比
,

该类配位阴离子与阴离子交换树脂更易发生

阴R e

3 9 5 2

启lu t i on
v o l恤

e l m L

图 Z W和 R e在 7 17 阴离子交换树脂柱上的

淋洗曲线
0 1

.

om o l /L N a 0 H
,

0
.

s m o l /L N a C I:

. 1
.

s m o l /L H C I; △ 7
.

4 m o l /L H N 0 s

n g
.

2 E l u t i o n e u r v e s o f W a n d R e fr o m 7 1 7

a n i o n e x e h a n g e e o l
um

n

2
.

2 酸性1A
2
O

3
色层法

( 1) W在酸性 A 12 0 3色层柱上的吸附曲线与图 1相似
,

所不同的是W进样量达到 270 m g时

才发 生穿透
,

这表明相同体积的酸性 A 12O 3比阴离子交换树脂有更大的吸附容量
。

当W载体

溶液中含有 .0 4% H Z
O

Z
时

,

穿透提前到 160 m g
,

而且穿透率迅速上升
;
到 2 60 m g时

,

A 12 0 3色

层柱已严重穿透
.

其原因可能是在酸性条件下
,

w o芝
一

与 H +
配位成【H w

6 o 21 〕5
一 、

【w 12 0 39 ]
6-

等形式份 , ; 当有少量 H Zo Z存在时
,

w o录
一

则与 H Z o Z配位成一系列 w 的过氧化物阴离子3[]
,

与
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脚尸

[w
l : 0 3。

]
“一相 比

,

它们可能使 酸性 A 12 o 3色层

柱 吸附W 量下降
,

所以在溶液上柱前必须尽

可能除去存在的 H ZO : 。

(2 ) W
、

R e 在酸性 A 12 0 3色层上的淋洗 曲

线 见 图 3
。

从 图 3可 见
,

1 5m L的 0
.

O 5m o l /L

N H 4 C I( PH = 4 )和 1 5m L 的 0
.

s m o l /L N a O H就

分 别 能把 9 9% 以上的 R e 和W淋洗下来
;

W和

R e 的全程回收率均在 90 % 以上
。

2
.

3 两种色层法联用

实验结果 显示
,

R e O 4的 淋 洗 体 积 降 至

2
.

s m L
,

这样 不仅增加了R e 的放射性浓度
,

而且 R e 的产额仍达到 85 % 以 仁

188 w

ù。é曰óù习-trr内.é

4 5 60

E l u t l o n v o l u m e /m L

图 3 W和 R e
在酸性 A b O 3

色层柱上的淋洗曲线
二 0

.

0 5 m
o 1 L X H

4
C I

,

么 0石m o
l l

J

N
a
O H

F i g
.

3 E l u t l o n e u r v e s o f W a n d R e
f ,r o m a e i d一e

a l u n l i n a e o l u n l n

3 结论

我 们以
’ “ 7

w
、 ` 88 w

一 ` 88 R e为示踪剂
,

研究 了w 和R e在 阴离子交换色层柱和酸性 A 12 0 3色

层 柱上 的吸附和解吸行为
,

分别给出了W R/
e 的放射化学分离程序

。

实验结果表明
,

两种方

法 都能 使W和 R e 达到满意的分离
。

如果将两种方法联用
,

可以增加 R e 的放射性浓度
口

推荐

的分离程序可用于从质子束照射过的 “ 6
w 靶中分离出放射性治疗核素

` ” 6 R e
。

致谢 美国橡树岭国家实验室的K n
aP p jr 博士提供了

` 88 w
一 ` ss R e 示踪齐(

,

在此谨表示深切

谢意
。
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