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摘要!固相分离材料是色层法从低比活度@@
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料液中分离医用同位素@@

E3

9的关键)采用静态吸附和动态吸

附淋洗实验&研究了聚酰胺树脂从@@

%̂

中吸附分离其衰变子体@@

E3

9的工艺&评价了其性能)结果表明"在

(1LJ

浓度为
#9%&
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F

的钼酸钠溶液中&聚酰胺树脂能够在
*":

内选择性地吸附高锝酸根离子&并具有

#'+B9

V

'

V

的饱和吸附容量)
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装柱量的聚酰胺色层柱的漏穿体积约为
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&可用
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溶液洗涤柱上残留的钼酸根离子&最后
)"9F

水即可将吸附在聚酰胺色层柱上的锝淋洗下来)本研

究为开发基于色层法的全自动@@

%̂

'
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E3

9发生器装置提供了一种新型钼锝固相分离材料&其提取锝的淋洗效

率为
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&洗脱液中钼的残留为
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9因其较纯的低能
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适的半衰期#
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%等优点&成为目前使用最广

泛的医用放射性同位素)它可通过@@

%̂

'

@@

E3

9氧

化铝色层发生器方便地获得&为远离反应堆的地

区稳定供应医用放射性核素@@

E3

9

)然而&目前市

售的这种发生器使用的母体核素@@

%̂

基本是通

过)#B

Q

#
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制备&主要由国际上
B

个政府

所有或支持的研究堆供应+

*

,

)由于例行或意外停

堆&以及对)#B

Q

使用的限制等因素&其供应一直存

在危机+

)

,

)制备@@

%̂

的替代技术因此被广泛研

究)其中基于反应堆@+
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#

0

&

&
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反应的热中

子活化法已经较为成熟+

#

,

)但是这些方法所获得

的@@
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含有大量
%̂

的同位素载体&比活度较低)

使用色层法是从有载体@@
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溶液中分离提

取子体核素@@

E3

9的新途径+
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)相对于市售氧化

铝色层发生器吸附钼酸根离子而淋洗高锝酸根离

子而言&该方法反其道而行之)使用一种固相分

离材料能够在一定条件下吸附高锝酸根离子而不

吸附钼酸根离子&并使用淋洗液将吸附的高锝酸

根离子淋洗下来&从而实现锝的提取)目前作为

上述用途的固相萃取剂主要是阴离子交换树脂(

双水相萃取树脂#

H_AI

%

+
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,和活性碳纤维+
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)

使用离子交换树脂从@@

%̂

中吸附@@

E3

9的方法虽

然很成熟&但是必须使用有机溶剂或者高氯酸才

能将@@

E3

9淋洗下来)

H_AI

树脂是一种在交联

聚苯乙烯表面键合了大量聚乙二醇#

GAT

%的微

球)其可以从高离子强度的钼酸盐溶液中选择

性吸附高锝酸根离子&并可用水将高锝酸根离子

淋洗下来)这个特点对于制备符合临床需要的

高锝+

@@

E3

9

,酸钠注射液意义重大)然而&

H_AI

树脂也存在耐辐照性能差(制备的色层柱一致性

差等缺陷)美国
(%/;8W;1/

公司基于
H_AI

树脂

的@@

%̂

'

@@

E3

9发生器装置暂未获得美国食品药品

监督管理局#

UPH

%上市许可+

*)

,

)

H_AI

材料在高浓度
(1LJ

溶液中吸附高锝

酸根离子&在水中解吸高锝酸根离子&其机理可能

是
H_AI

表面的
GAT

分子和高锝酸根离子的疏水

相互作用+

*#

,

)

GAT

分子式为
JL

#

IJ

)

IJ

)

L

%
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J

&

分子链中含大量能够形成氢键的醚基&使得
GAT

分子在水中会表现出亲水性)而在高浓度
(1LJ

溶液中&高离子强度削弱了水分子与
GAT

分子的

氢键&使得
GAT

分子重构&表现出疏水性)可以

利用这种分子疏水性随着溶液体系变化的特性来

吸附和解吸高锝酸根离子)

聚酰胺树脂分子链中含有大量能形成氢键的

酰胺基团&这种结构与
GAT

分子具有类似的性质)

本研究工作提出聚酰胺树脂#

GH,

%作为固相萃取

剂从大量
%̂

中提取@@

E3

9的方法&研究了
GH,

静

态(动态吸附高锝酸根离子和钼酸根离子的性质&

优化了分离工艺)为避免高剂量使用@@

E3

9或长半

衰期核素@@

E3

&研究工作中使用与高锝酸根离子化

学性质相近的高铼酸根离子开展冷实验+
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&分析纯&粒径
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&郑州勤实科技有限公司!高锝+
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酸钠注射液(钼+
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,酸钠&原子高科股份有限

公司)

=>?

!

静态吸附实验
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值和
(1LJ

浓度对
GH,

吸附高锝酸

根离子和钼酸根离子的影响
!

配制含高铼酸钾

"')+99%&

'

F

的待吸附溶液
*B

份&其中
**

份

C

J

值为
*

#

*!

&另外
!

份中
(1LJ

浓度分别为

)

(

#

(

!

(

B9%&
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F

&每份加入少量高锝+

@@

E3

9

,酸钠

作为示踪剂)取待吸附溶液
*9F

用全自动伽马

计数器测量计数率
%

"

)用
*"9F

离心管取
GH,

树脂约
#"9

V

&称定&加入
)9F

待吸附溶液&室温

下吸附
!8

&离心&取上清液
*9F

测量其计数率

%

*

)计算吸附率
#

a

#

%

"

b%

*

%'

%

"

)配制含钼酸

钠
,99%&

'

F

的待吸附溶液
*B

份&其中
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份
C

J

值为
*

#
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&另外
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份中
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浓度为
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&每份加入少量钼+
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剂)取待吸附溶液
*9F

测量其计数率
%n

"

&用

*"9F

离心管取
GH,

树脂约
#"9

V

&称定&然后加

入
)9F

待吸附溶液&室温下吸附
!8

&离心&取上

清液
*9F

静置
!+8

后用伽马计数器测定吸附后

溶液的计数率
%n

*

#经衰变矫正%)计算吸附率
#

a

#

%n

"

b%n

*

%'

%n

"

)
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吸附平衡实验
!

图
*

为吸附平衡实验装

置示意图)如图
*

所示&称定
"')

V

GH,

树脂于

B"9F

小烧杯中&加入
*"9F#9%&

'

F(1LJ

溶

液&混匀后静置
*8

&令
GH,

充分溶胀)另外配制

含
"'!,99%&

'

F

高铼酸钾(

#9%&

'

F(1LJ

的溶

液&并加入少量高锝+

@@

E3

9

,酸钠作为示踪剂&取

*"9F

加入上述小烧杯中&混匀)同时开启蠕动

泵&以
)"9F

'

970

的流速循环被吸附溶液&并在

线测量被吸附溶液的计数率)

图
*

!

吸附平衡实验装置示意图
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等温吸附实验
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配制含
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V
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F

高铼酸钾(

#9%&

'

F(1LJ

的溶液&并加入少量高锝+
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,酸钠

作为示踪剂&得到待吸附溶液)取
*9F

测其计数

率
%

"

)用
*"9F

离心管取约
"'*

V

GH,

&并精密

称定其质量
)

1

&吸取待吸附溶液
*"9F

加入上述

离心管中&振荡吸附平衡
!8

&离心&取上清液

*9F

测量计数率
%

4

#经衰变矫正%)另配制高铼

酸钾质量浓度为
"'"B

(

"'*"

(

"'*B

(

"')B

V

'

F

的待

吸附溶液&溶液中
(1LJ

浓度为
#9%&

'

F

&按上述

方法做吸附平衡实验)

=>@

!

动态吸附淋洗实验

配制低比活度@@
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模拟溶液)溶液含
#9%&

'

F

(1LJ

&

*9%&

'

F

钼酸钠&

+'!#

'

9%&

'

F

高铼酸钾

#浓度等效于
!'!I7

'

9F

的高锝+
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,酸钠&

*I7a#'>̀ *"

*"

_

[

%&并加入适量高锝+
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E3

9

,酸

钠注射液作为示踪剂)称定
)'"

V

GH,

并用

#9%&

'

F (1LJ

溶液充分溶胀&湿法装柱制备

GH,

色层柱)用蠕动泵泵送模拟溶液上柱&流速

分别为
)

(

,

(

*"9F

'

970

&用
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&

计数器

实时监测流出液的计数率&研究不同流速对高锝

酸根离子漏穿体积的影响)另制备
GH,

装柱量

分别为
"')

(

"'B

V

的色层柱&同法测量不同
GH,

装柱量的漏穿体积)

)'"

V

GH,

色层柱的动态吸附完成后&以

*"9F

'

970

的流速泵送
#9%&

'

F(1LJ

溶液洗

涤
GH,

色层柱&并收集流出液)最后用紫外分光

光度法测量流出液中钼酸钠的浓度+

*B

,

)

)'"

V

GH,

色层柱洗涤完成后&以
*

(

B

(

*"9F

'

970

的流速泵送灭菌注射用水淋洗柱上

的锝)用
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&

计数器实时测量流出

液的计数率得到淋洗曲线)用紫外分光光度法

检测洗脱液中钼酸钠的浓度&根据伽马计数器

测量的模拟溶液和洗脱液的计数率&计算淋洗

效率)

?
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结果和讨论

?>=

!

"

K

值和
!-LK

浓度对
#%N

吸附钼酸根离

子和高锝酸根离子的影响

GH,

也称为尼龙
?,

&链节结构如下所示)

GH,

分子链中的酰胺基之间&以及与溶液

中水分子之间发生氢键作用&这些氢键随着
C

J

值或离子强度的提高而减弱&材料表面的疏水

性增强)吸附体系
C

J

值和
(1LJ

浓度对
GH,

吸附钼酸根离子和高锝酸根离子的影响示于

图
)

)如图
)

所示&在
C

J

值为
*)

左右&

GH,

几

乎不吸附高锝酸根离子)在
*)

*C

J

0

*!

时&随

着
(1LJ

浓度的增大&

GH,

对高锝酸根离子的

吸附显著增强!而
GH,

对钼酸根离子的吸附随

着
LJ

b浓度的增加而减小)当
(1LJ

浓度大

于
*9%&

'

F

的时候&

GH,

几乎不吸附或很少吸附

钼酸根离子)这与钼酸根离子在水溶液中的聚

合形态有关)钼酸钠在碱性溶液中以钼酸根离

子存在&而在酸性溶液中&钼酸钠以体积较大(

形变较大的同多酸盐离子形态存在&更易被材料

所吸附)因此&可以利用
GH,

的上述性质&在

(1LJ

浓度为
#9%&

'

F

的溶液中吸附高锝酸根

离子而不吸附或者少吸附钼酸根离子&并用水

将
GH,

上吸附的锝洗脱下来&从而实现从大量

钼酸钠溶液中提取高锝酸根离子)
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&

$
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E3L

b

!

图
)

!C

J

值#

1

%和
(1LJ

浓度#

X

%对
GH,

吸附钼酸根离子和高锝酸根离子的影响

U7

V

=)

!

A2243;%2

C

J

#

1

%

1053%0340;/1;7%0%2(1LJ

#

X

%

%0GH,15:%/

C

;7%09%&

<

X51;4105

C

4/;43804;1;47%0:

?>?

!

静态吸附实验

图
#

为
GH,

的吸附与时间
+

的关系曲线)

由图
#

结果可知&粒径
"'">!

#

"'*!@99

的
GH,

在
#9%&

'

F(1LJ

溶液中对高锝酸根离子的吸

附非常快&

*":

内即可达到吸附平衡)

#9%&

'

F(1LJ

图
#

!

GH,

吸附与时间
+

的关系

U7

V

=#

!

64&1;7%0:87

C

%2GH,15:%/

C

;7%0105;794+

在静态吸附实验中&吸附等温线对研究吸附

机理(计算吸附材料的饱和吸附容量十分重要)

由实验可以获得溶液中的高锝酸根离子被吸附前

后的计数率
%

"

和
%

4

&再以溶液中吸附质的质量

#以锝+

@@

E3

9

,计%和
GH,

的质量&可以计算
GH,

的平衡吸附量
94

和平衡液浓度
"

4

)最后可以利

用
U/4.05&738

吸附等温模型#式#

*

%%和
F10

V

9.7/

模型#式#

)

%%拟合实验数据&结果示于图
!

)式中

&

U

(

&

F

(

*

'

-

为常数&

0

为饱和吸附容量&

9

V

'

V

)

&0

94

2

&0&

U

5

*

-

&0

"

4

#

*

%

"

4

94

2

*

&

F

0

5

"

4

0

#

)

%

!!

图
!

结果表明&

GH,

对高锝酸根离子的吸附

均能被两种吸附等温模型拟合&但更加符合

F10

V

9.7/

吸附等温模型&属于单分子层吸附)根

据
F10

V

9.7/

吸附等温模型拟合的结果&饱和吸

附容量
0

为
#'+B9

V

'

V

&与吸附作用强弱有关的

吸附系数
&

F

为
**>'+

&说明吸附作用非常强)这

是
GH,

静态吸附平衡非常快速的原因之一)

?>@

!

#%N

色层柱的动态吸附性能实验

动态吸附实验结果示于图
B

)如图
B

所示&

)'"

V

GH,

装柱量的色层柱在实验条件下的漏穿

体积均在
>" 9F

左右&流速从
) 9F

'

970

到

*"9F

'

970

对漏穿体积影响甚微)但是由于
GH,

粒度较小&柱床阻力较大&不适宜更大的工作流

图
!

!

U/4.05&738

#

1

%和
F10

V

9.7/

#

X

%吸附等温线

U7

V

=!

!

U/4.05&738

#

1

%

105F10

V

9.7/

#

X

%
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速)因此&动态吸附操作的流速以
*"9F

'

970

为

宜)分别研究了装柱量分别为
"')

(

"'B

(

)'"

V

的

GH,

色层柱&其动态吸附流出曲线示于图
,

)如

图
,

所示&动态吸附容量随着
GH,

装柱量的增加

而显著增加&同时柱床阻力也显著增加)

%̂

的

洗涤实验结果列于表
*

)由表
*

可知&对于一个

)'"

V

装柱量的
GH,

色层柱&残留在其上的钼酸

根离子&能够被
#9%&

'

F(1LJ

溶液洗涤下来&

洗涤体积
)B9F

)

流速&

9F

'

970

"

*

$$$

)

&

)

$$$

,

&

#

$$$

*"

图
B

!

流速对漏穿体积的影响
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V

=B
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A2243;%22&%Z]4&%37;

<
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V

8]%&.94

流速"

*"9F

'

970

GH,

装柱量&

V

"

*

$$$

)'"

&

)

$$$

"'B

&

#

$$$

"')

图
,

!

GH,

装柱量对漏穿体积的影响
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V

=,

!

A2243;%2GH,27&&70

V

19%.0;

%0X/41D;8/%.

V

8]%&.94

表
*

!

流出液中钼的浓度

E1X&4*

!

I%0340;/1;7%0%29%&

<

X540.970422&.40;

流出体积'
9F

"

#

%̂

%'#

9

V

/

F

b*

%

" @B@""

B *)>""

*" *@+"

*B #*B

)" B"'+

)B +'"

?>A

!

#%N

色层柱淋洗性能实验

淋洗曲线示于图
>

)如图
>

所示&水能高效

地淋洗
GH,

色层柱上的锝&淋洗流速越小&淋洗

体积越小)总体而言流速对淋洗曲线影响较小&

均在
*"9F

左右达到淋洗曲线峰值)以
*"9F

'

970

的流速淋洗
)'"

V

装柱量的
GH,

色层柱&淋

洗体积约
)"9F

&淋洗效率约
@+K

&经
C

J

计测

定&洗脱液
C

Ja*#',)

)使用紫外分光光度法测

量洗脱液中的钼含量为
"',9

V

'

F

)

流速&

9F

'

970

"

*

$$$

*

&

)

$$$

B

&

#

$$$

*"

图
>

!

淋洗曲线

U7

V

=>

!

A&.;7%03./]4:

以上结果说明
)'"

V

装柱量的
GH,

色层柱

性能优异&能够在不使用有机溶剂的情况下从

低比活度@@

%̂

中高效分离提取@@

E3

9

)该
GH,

色层柱可与强酸性阳离子交换树脂和氧化铝色

层柱构成一个@@

%̂

'

@@

E3

9发生器系统)在该系

统中&

GH,

色层柱的作用是钼锝分离&得到碱性

高锝+

@@

E3

9

,酸钠溶液)强酸性阳离子交换柱的

作用是将碱性高锝+

@@

E3

9

,酸钠溶液转换为弱酸性

高锝+

@@

E3

9

,酸钠溶液)氧化铝色层柱的作用有两

个&一是吸附弱酸性高锝+

@@

E3

9

,酸钠溶液中微量

的钼酸根离子&二是吸附弱酸性高锝+

@@

E3

9

,酸钠

溶液中的高锝+

@@

E3

9

,酸根离子&并最终用
'a

"'@K

氯化钠注射液将其淋洗下来&得到符合质量

要求的高锝+

@@

E3

9

,酸钠注射液+

*"

,

)

@

!

结
!

论

本工作研究了聚酰胺树脂
GH,

在分离钼和

锝方面应用的可能性)结果表明
GH,

具有同

H_AI

树脂类似的性质)能够在高浓度
(1LJ

溶液中吸附高锝酸根离子&并可用水将其淋洗下

来)该研究为开发基于色层法的@@

%̂

'

@@

E3

9发生

器装置提供了一种新型钼锝固相分离材料&其能
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够在不使用有机溶剂的情况下实现从@@

%̂

中提

取@@

E3

9

)同时&

GH,

树脂还具有廉价易得的

优点)
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