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Abstrakt:

Tato praca sa zameriava na separacie vybranych medicinalnych radionuklidov za i¢elom
stanovenia radionuklidovej Cistoty, pomocou diglykolamidov impregnovanych na
chromatografickom papieri. Teoreticka ¢ast’ je venovana zakladnym principom separacie
pomocou chromatografie na papieri, vyuzitiu diglykolamidov a popisu vybranych
radionuklidov, menovite ®8Ge a %8Ga. V experimentilnej asti je pozornost’ venovana
priprave chromatografickych papierov aich nasledné vyuzitie pri separacnych
experimentoch. Boli pripravené chromatografické papiere impregnované dvoma
diglykolamidmi TODGA a iso-TODGA, ktoré boli vyuzité na separaciu rovnovaznej zmesi
%8Ge/%®Ga v roznych mobilnych fazach, nasledne boli vyhodnotené pomocou TLC scenru.

Bola najdena vhodna metoda na stanovenie radionuklidovej &istoty *8Ga.

Klucové slova: extrakéna chromatografia na papieri, diglykolamidy, radionuklidova istota,
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Zoznam skratiek

DGA Diglykolamid
GS/MS Plynova chromatografia s hmotnostnou spektrometriou
HPLC — MS Vysokouc¢inna kvapalinova chromatografia s hmotnostnou spektrometriou

iso-TODGA N,N,N’N’-tetraisooktyldiglykolamid

LET Linearny prenos energie

PET Pozitrébnova emisnd tomografia
TBP Tributylfosfat

TLC Tenkovrstvova chromatografia

TODGA N,N,N’N’-tetraoktyldiglykolamid
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Uvod

Lie¢ba nadorovych ochoreni astym spojena diagnostika je nadalej velkou
pretrvavajucou vyzvou pre sucasni medicinu.

V oblasti diagnostiky nachadzaju vysoké uplatnenie radiofarmaka, ktorych doélezitou
sti¢astou je radionuklid. Jeden z mnohych svetovo pouzivanych radionuklidov je napriklad
®8Ga, ktoré sa pouziva vo forme pripravku SomaKit pri diagnostike neuroendokrinnych
tumorov pomocou pozitrénovej emisnej tomografii PET. [1]

Radionuklid ®8Ga sa ziskava najmi eluovanim %8Ge/®®Ga generatorapomocou 0,1 M HCI.
Takto ziskavané ®3Ga, aviak moze obsahovat’ stopy materského %8Ge, ktoré je pre pouzitie
v nuklearnej medicine neziadice a d’alej tiez neaktivne neCistoty Zn, Ti, Fe. Doélezitym
parametrom pri vyuziti ®3Ge/*®Ga generatoraje vysledna radionuklidové a chemicka Cistota
pouzivaného radionuklidu. [2]

Jedna z metéd zaoberajlica sa stanovenim radionuklidovej Gistoty farmaceutického %8Ga
vyuziva pre separaciu metodu extrakénej chromatografie na papieri pomocou
diglykolamidov, vynikajucich extrakénych Cinidiel. Tato metoda je velmi jednoducha na
vykonanie, lacna a rychla. [3]

Stadiu diglikolamidov bola venovanéa velka pozornost’ poslednych priblizne 40 rokov.
Boli syntetizované z dovodu potreby, Co najbezpecnejSiecho anajviac ekologického
nakladania s vysoko aktivnym odpadom z prepracovaného vyhoretého jadrového paliva.
Vynikajuce extrakéné vlastnosti diglykolamidov je, avsak mozné vyuzit aj v nukledrnej
medicine pre stanovenie radionuklidovej Cistoty. [4]

Tato praca sa zameriava na pripravu materidlov a techniky na separaciu zmesi ®3Ge/®Ga
a nasledné vyuzitie diglikolamidov menovite TODGA aiso-TODGA na stanovenie

radionuklidovej Cistoty danej zmesi.

Ciele bakalarskej prace
1. Vykonanie literarnej reSerSe a vytipovanie vhodnych medicinalnych nuklidov
a separaénych systémov na baze diglikolamidov.
2. Priprava materialov pre separaciu.
3. Vykonanie avyhodnotenie separatnych experimentov. Navrh pripadnych
modifikacii doterajSich metod.

4. Vyhodnotenie vysledkov ziskanych v §tadii.



1 TEORETICKA CAST
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1.1 Chromatografia

Pod pojmom chromatografické metdédy rozumieme subor deliacich metod, ktorych
spolo¢nym znakom je rozna afinita zloziek delenej zmesi k dvom vzajomne nemiesatenym
fazam s ktorymi st v styku. Existuje mnoho definicii, pokusajtcich sa vystihnit’ vSeobecné
principy chromatografie, z ktorych st uvedené aspon dve:

1. Chromatografia je fyzikalne chemicka metoda vhodna k deleniu kvapalnych alebo
plynnych zmesi, vyuzivajuca rozdielu v separacnych funkciach jednotlivych zloziek
zmesi medzi dvoma fazami. Delenie medzi dve fazy sa opakuje v spojitom prechode
v réznych miestach nepohyblivého nosica, ktorym pradi delena zmes. [6]

2. Termin chromatografia oznacuje procesy, ktoré umoznuji rozdelovanie zmesi
rozpustenych latok tym, ze ich selektivne fixuju/uvol'fiuju na pevnom povrchu nosica
pomocou kvapaliny alebo plynu, prechadzajucej v uréitom smere. [6]

Z tychto definicii vyplyva v§eobecny znak chromatografickych metod : rozdelenie zmesi
latok prebieha na zaklade postupného ustanovovania rady fazovych rovnovah jednotlivych
zloziek delenej zmesi medzi dve vzajomne nemieSatelné fazy, ktoré st voci sebe relativne
v pohybe. [6]

Principialne postupuje chromatografické delenie tak, ze zmes latok ur¢ena k rozdeleniu
je fixovana nepohyblivou (stacionarnou) fazou, cez ktoru urcitou rychlostou prechadza
pohybliva (mobilnd) faza. Mobilna fiza vymyva (eluuje) jednotlivé zlozky delenej zmesi a
odnasa ich v smere svojho toku. Kineticka rovnovéha delenej zlozky medzi oboma fazami,
ktora sa neustale obnovuje, je potom pri¢inou selektivity a velkej separacnej mohutnosti
chromatografickych metod. [6, 7]

Chromatografické metédy sa delia podla mechanizmu delenia na rozne typy ako
napriklad rozdelovacia, adsorpCnd, zrazacia ¢i i6nova chromatografia. Zvoleny typ
chromatografie je mozné experimentalne previest' réznymi sposobmi: chromatografia na
koléne, na papieri ¢i na tenkej vrstve. Kolonovd chromatografia je vyhodnejSia pre
preparativne ucely, papierova pre analytické. [7, 8]

Chromatografické metody su vel'mi vhodné k rychlej analyze zlozenia zmesi latok. Su
pomerne lacné a cCasto nevyzaduju Specificki aparatiru. V rdmci tejto prace su
chromatografické metody, konkrétne extrakéna chromatografia na papieri, aplikované na

separaciu zmesi dvoch radionuklidov. [6, 7, 8, 9]
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1.1.1 Rozdelovacia chromatografia

Zakladom rozdel'ovacej chromatografie v systéme kvapalina — Kvapalina je postupné,
mnohokrat opakované delenie rozpustenych latok medzi dve kvapalné fazy. Delenie je
sposobené roznou rozpustnostou latok medzi dvoma kvapalnymi, nemieSateI'nymi fazami,
z ktorych jedna (stacionarna) je zakotvena na vhodnom nosici a druha (mobilna) preteka
stacionarnou fazou. Rozdelenie latok medzi prislusné fazy je urcené prisluSnym
rozdelovacim pomerom D. Ak je organickd fidza zakotvenda na hydrofébnom nosici,
hovorime o rozdelovacej chromatografii s prevratenymi fazami alebo o extrakénej
chromatografii. Vyhodou rozdel'ovacej chromatografie je a) moznost’ separacie zmesi
0 malom objeme, b) mozZznost’ separcie viac¢siecho mnozstva vzoriek vedl'a seba, ¢) moznost’

dvojdimenzionalnej elucie. [6, 7, 8, 9]
1.1.2 Papierova rozdel’ovacia chromatografia

Papierova chromatografia sa vyznacuje tym, ze nepohybliva faza — voda je pevne viazana
do komplexu s celul6zou spracovanou do formy Specialneho filtraéného papieru. Priemerny
obsah viazanej vody Vv papieri sa pohybuje okolo 5% az 20%. Druhou, pohyblivou fazou je
najcastejSie organické rozpustadlo alebo jeho zmes s vodnym roztokom mineralnej
kyseliny. Taktiez mdze byt papier stacionarnou (organickou) nepohyblivou fazou napusteny
alebo impregnovany, takto vznika papier pouzivany pre extrakénu chromatografiu. Pocas
delenia zmesi latok, pdvodne nanesenych na staciondrnu fazu (nanesenim roztoku delenych
latok na urcité oznacené miesto papieru, tzv. Start), sa tieto plynulo vymyvaji mobilnou
fazou. Rychlost’ ich vymyvania je urcena v prvej rade hodnotou rozdel'ovacieho pomeru D,

ktory je definovany vztahom

D= @)

Caq

kde corg je celkova analytickd koncentracia latky v organickej faze, cqq je celkova
analyticka koncentracia latky vo vodnej faze. Latka s najvy$Sou hodnotou D sa vymyva
najviac a pohybuje sa najrychlejSie v smere toku mobilnej fazy. [6, 8, 9]

Charakteristickou veli¢inou, udavajucou aj kvalitu chromatografovanej latky, je hodnota
Rp, definovana ako pomer vzdialenosti stredu Skvrny (koncentracie, radioaktivity)

chromatografovanej latky od miesta Startu, a vzdialenosti Cela (frontu, F) rozpustadla od
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miesta Startu. Hodnota Ry sa teda moze menit vrozmedzi od nuly (delend latka sa
nepohybuje) do jedna (delena latka sa pohybuje sucasne s celom mobilnej fazy). Pre urcity
druh papieru, rozpustadlovu sustavu a teplotu je tato hodnota pre dant latku konStantna,
zavisi v8ak na spésobe akym bol chromatogram ziskany. [6, 8, 9]

Papier pouzivany pri papierovej chromatografii musi mat’ homogénnu Struktaru, vhodna
schopnost’ zmacania a obsahovat’ ¢o najmenej necistot. Homogenita papieru je zaruéena

strojovou vyrobou. [6, 8, 9]

Rozpustadlova sustava

Vhodna rozpustadlova sustava pre delenie uréitych prvkov je prevazne uréovana na
zaklade analdgie v literature tj. chemickej povahe analytov atd’. Pri vybere zloZenia mobilne;j
faze sa riadime hodnotou rozpustnosti delenych latok vo vode a vo zvolenom rozpustadle.
[6, 9]

Vyznamnou sucastou rozpustadlovej sustavy su ¢inidla vytvarajice s analyzovanymi
prvkami malo disociované neutralne soli ¢i komplexné kyseliny, ktoré sa vyznacuju malou
hydrofilnostou. Su to predovSetkym halogenovodikové kyseliny, kyselina dusi¢na

a kyselina chlorovodikova. [6, 9]

Sposoby ziskania chromatogramu

Roztok zmesi delenych latok sa nandsa na papier obvykle v mnoZstve niekol’ko jednotiek
az desiatok ul vo forme kruhovej skvrny, alebo vo forme vodorovného prizku. Roztok zmesi
delenych prvkov je mozné vo vicsine pripadov pouzit’ bez zna¢nej Gipravy, no zmes nesmie
obsahovat’ komponenty rozruSujuce papier. VysuSeny papier obsahujlici delenti zmes, sa
prenesie do uzavretej chromatografickej nadoby, v ktorej je umiestnené na dne rozpustadlo
spolu s nasytenymi parami rozpustadla. Je dolezité, aby sa rozpustadlo z papieru ¢o
najmenej vyparovalo a papier nevysychal alebo sa nemenilo zloZenie rozpustadla v papieri.
[6. 9]

Vlastné delenie, t. j. vyvijanie chromatogramu, sa moéZe robit réznymi spdsobmi,
rozliSenymi podl'a smeru toku mobilnej faze:

1. vzostupné - stupajuce

2. zostupné - klesajuce
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3. vodorovné

Pri zostupnom usporiadani je papier zasunuty do zdsobniku s rozpustadlom, vol'ne splyva
cez okraj zasobniku. Papier nasava rozpustadlo, ktoré steka ku spodnému okraju papieru.
Start musi byt’ v mieste, kde rozpustadlo uz volne steka po papieri. Rozdelené zlozky mézu
byt stekajicim rozpustadlom z chromatogramu vymyté. Vzostupné usporiadanie je
najrozsirenejsim sposobom vyvijania chromatogramu. Je charakterizované opacnym tokom
mobilnej faze nez v predchadzajicom pripade. Delené latky nemézu byt vymyté
z chromatogramu, pretoze u horného konca papieru sa ¢elo mobilnej faze zastavi. Pri
horizontdlnom usporiadani je chromatogram ulozeny v chromatografickej nadobe na
sklenenych ty¢inkach vo vodorovnej polohe. Jeden koniec papieru zasahuje do nadobky
s mobilnou fazou. [6, 9]

Po ukonceni vyvijania chromatogramu sa papier ususi a na chromatograme sa vyhodnoti
poloha jednotlivych skvin. Okrem hodnoty R , ktord urcuje kvalitu rozdelenia zloziek, je
mozné previest' ikvantitativnu analyzu latky v Skvrne po jej vymyti z papieru. Pre

hodnotenie sa nesmie zanedbat’ i tvar vyslednej Skvrny. [6, 9]

Podstata papierovej chromatografie

Akondhle prenikne mobilnd faza k miestu, kam bola nanesena zmes latok, dojde
k rozdeleniu molekal jednotlivych zloziek analyzovanej zmesi medzi mobilnou
a stacionarnou fazou. Ak prietok pohyblivej faze nie je prili§ rychly, dosiahne pomer
koncentracii, urCitej zlozky delenej zmesi vo faze pretekajicej k faze stacionarne;,
rovnovahu, uréenej prislusnou separacnou - distribu¢nou funkciou (rozdel'ovaci koeficient,
adsorpéna izoterma). [9]

Ta cast molekul, ktora sa dostane do mobilnej faze, je unasand do susedného miesta
chromatogramu, kde sa stretne s erstvou stacionarnou fazou, dovtedy neobsahujiacou tento
druh molekul. Tu v8ak uz koncentracia latky v stacionarnej faze nie je Vv rovnovahe
s koncentraciou takto vzniknutého roztoku v mobilnej faze, takze opat’ nastane prechod latky
Zjednej faze do druhej, spejuce k obnoveniu rovnovahy. Ta cast’ latky, ktora ostala
v mobilnej faze, je opat’ unasana d’alej. Tym sa nanesena $kvrna latky na zadnom okraji
nartsa a odplavuje ana prednom okraji prirasta, Skvrna putuje po papieri v smere toku

pretekajucej faze s relativnou rychlost'ou, ktora je dana separa¢nou funkciou prislusnej latky.

[9]
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Ak sa za rovnovahy ocitd omnoho viac molekul vo faze pretekajicej nez vo faze
stacionarnej, putuje Skvrna pomerne rychlo. Ak je naopak rovnovaha posunuta v prospech
stacionarnej faze, posuva sa Skvrna pomaly. Latky, ktoré sa navzajom aspon trochu liSia
hodnotami konstant v separacnej funkcii (napr. velkost'ou rozdelovacieho koeficientu,
strmost’ou adsorp¢nej izotermy) sa preto na chromatograme rozdelia. [9]

Hromadenie latok u povrchu pevnej faze nazyvame adsorpcia. Pri¢ina tohto javu
vychadza zsil pdsobiacich tesne u povrchu. Tieto sily zachycuju castice z okolitého
prostredia, ktoré vplyvom tepelného pohybu narazili na povrch. Druh a vel’kost’ povrchu ma
pri adsorpcii rozhodujtci vyznam. K adsorpcii moze dojst’ len vtedy, ak ma latka k povrchu
afinitu v chemickom zmysle. T4 je spravidla dana zbytkovymi valenciami oboch druhov
reagujucich zloziek. Charakter tepelnej rovnovédhy medzi povrchovou koncentraciou

adsorbovanej latky a jej koncentraciou v okolitom prostredi vystihuje adsorp¢na izoterma.

[9]

Detekcia pikov

Vicsinou je papier pred detekciou vysuseny pre odstranenie prebyto¢nej mobilnej faze.
Susenie moze prebichat’ vol'ne pomocou pradu vzduchu, ¢i za zvysenej teploty. Kvalitativne
vyhodnotenie $kvin na chromatograme je mozné urobit’ priamo na papieri (metoda in situ).
Podla povahy delenej latky, detekujeme chemickymi alebo fyzikadlnymi metodami,
napriklad reakciou s inou vhodnou latkou, pri ktorej vzniké charakteristické¢ zafarbenie.
VyhodnejSie nez metddy chemické su metoddy fyzikalne, pri ktorych nedochadza
Kk zneCisteniu separovanej latky. NajpouzivanejSie detekéné postupy s zalozené na
absorpcii Ziarenia vo viditelnej alebo ultrafialovej oblasti spektra, je mozné pouzit
fluorescencné, elektrochemické alebo radiometrické metddy ako napriklad skener ploSnej

aktivity AR — 2000 TLC Scanner. [6, 9, 10]
1.1.3 Extrakéna chromatografia

Pri extrakénej chromatografii prebieha delenie zmesi latok na zdklade postupného
ustanovovania fazovych rovnovah jednotlivych zloZiek delenej zmesi medzi dve
nemieSatel'né faze, ktoré sa voci sebe relativne pohybujl. Pri extrakénej chromatografii sluzi
ako staciondrna faza organické ¢inidlo zakotvené na pevnom hydrofébnom nosici (pevny

extrahent). Mobilnt fazu tvoria vodné roztoky. Organickd faza nie je mieSatel'na s vodnou,
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a preto je rozdelenie latky ur¢ené len hodnotou rozdel'ovacieho pomeru D. Toto usporiadanie
je vyhodné, pretoze je mozné jednoducho menit’ pH, koncentraciu ¢i mobilnej faze. [6, 7, 8]

Vdaka dynamickému usporiadaniu procesu moézeme oddelit’ aj tak chemicky podobné
prvky, ako su lanthanoidy a transuranové prvky. Pouzita aparattira je jednoducha, ¢o je
zvlast’ dolezité pri praci s radioaktivnymi latkami alebo pri praci v agresivnom prostredi.
Vyhodou pri préci s radioaktivnymi latkami je malé spotreba Cinidiel. Obmedzenim médze
byt kapacita sorpcného materialu a potreba dostato¢ne rychlej kinetiky prechodu delenej
latky z jednej faze do druhej, aby doslo k ustanoveniu rovnovahy. [6, 7, 8]

Extrakéné chromatografické delenie prvkov je mozné robit’ réznou experimentalnou
technikou: na chromatografickej kolone, na papieri alebo na tenkej vrstve. Pri kolonovej
extrakénej chromatografii tvori pevny extrahent so zabudovanou organickou aktivnou
zlozkou stipec v koléne a vodny roztok s delenou zmesou preteka kolonou. Je teda nutné
najst’ optimalnu vel'kost’ ¢astic nosica. Sposob ziskania chromatogramu a detekcie prvkov

st analogické ako u papierovej chromatografie. [6, 7, 8]
1.1.4 Extrakéna chromatografia na papieri

Priprava chromatografického papieru ako nosi¢a organickej faze spoc¢iva v impregnacii
nosica vhodnym organickym c¢inidlom. Obvykle sa pouziva 0,01 — 2 M roztok ¢inidla vo
vhodnom rozpustadle, napriklad v ¢istom n-hexane, pentane, petrolétere alebo ich zmesi.
Nanesenie roztoku extrakéného Ccinidla je moZné previest napriklad ponorenim
chromatografického papieru do roztoku alebo nasprejovanim roztoku na chromatograficky
papier. Po impregnécii papieru ponorenim do roztoku extrakéného Cinidla a rozpustadla
0 znamej koncentracii napriklad jeden krat na 5 s, sa necha rozpustadlo odparit’ pri
laboratornej alebo zvySenej teplote, napriklad 50 °C. Vyhodou papieru je jednoduchost
pripravy a vykonania chromatografie, a zaroven to, ze je mozné urCit pomer aktivit
skiimanych radionuklidov bez nutnosti pouzitia gama spektrometrie, len meranim aktivity
nastrihanych ¢asti chromatogramu. [3, 7, 9]

Metddu extrakenej chromatografie je mozné vyuzit pri stanoveni radionuklidovej Cistoty.
V praci [5] chromatograficky papier impregnovany di-(2-ethylhexyl)-fosfonovou kyselinou,
bol pouzity na spolahlivé, jednoduché avelmi citlivé stanovenie stop °°Sr z ktorého
rozpadom vznika Y. Radionuklid Y pouzivany v terapii by mal byt velmi vysokej

radionuklidovej Gistoty (viac ako 99,998%), teda stanovenie %°Sr je pre tieto ucely kIi¢ové.
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Extrakénd chromatografia moze byt takymto spdsobom pouzitd ako rutinné stanovenie

radionuklidovej Cistoty radiofarmak.
1.2 Diglykolamidy

Diglykolamidy patria do skupiny diamidov. Su to amfifilné molekuly, ktorych vnatorna
Cast’ je polarna a vonkajsia je nepolarna. Vo svojej Struktare obsahuju éterovy kyslik, vd’aka
ktorému su DGA tridentatne ligandy, maja teda tri donorové atomy. Vyznacuju sa vysSou
extrakénou schopnost'ou pre prechodné kovy nez bidentatne diamidy. [11]

Diglykolamidy (DGA) boli cielene syntetizované, za tcelom separacie lanthanoidov
a aktinoidov z vysokoaktivneho vyhoretého jadrového paliva [11], kvoli ich dobrym
komplexa¢nym vlastnostiam. Pricom DGA tvoria vyrazne silnej$ie komplexy s trojmocnymi
16nmi nez s Sestmocnymi. V pripade bidentatnych diamidov nie st vytvarané komplexy tak
silné. [12]

Prvé studie DGA boli vykonané v praci [13], kde bolo zistené, ze diglykolamidy vykazuja
vysoké rozdel'ovacie pomery pri separécii trojmocnych lanthanoidov, napriklad La®* a Yb®*,
z vodnych roztokov kyseliny pikrovej a kyseliny dusi¢nej o pH=5. Na rozdiel od toho, pri
separacii Ca** a Sr** bol rozdelovani pomer o niekol’ko radov niz$i pri rovnakych
extrakénych podmienkach.

Sasaki a Choppin sa venovali extrakcii aktinoidov pomocou diglykolamidov.
Syntetizovali 1) N,N’-dimetyl-N,N"-dihexyl-diglikolamid (vid" Obr. ¢. 1) ajeho dva
Struktarne analdgi, 2) N,N'-dihexyl-diglykolamid (vid® Obr. ¢. 2) a3) N,N'-dihexyl-
3thiopentandiamid (vid’ Obr. ¢. 3). Tieto diglykolamidy boli pouzité na separaciu aktinoidov
a lanthanoidov z vodnych roztokov o pH v rozmedzi od 1 do 4. Bolo zistené, ze pri pouziti
diglykolamidu 1) rozdel'ovaci pomer nevykazoval zavislost na pH u trojmocnych iénov
Eu**a Am®" ato v celom rozmedzi sledovaného pH, zatial’ ¢o rozdel'ovacie pomery i6nov
Th* a U® boli zavislé na pH, pri¢om najvyssie hodnoty rozdelovacieho pomeru boli
zaznamenané v najkyslejsom roztoku. Dalej bolo ukéazané, Ze hodnoty rozdelovacieho
pomeru pri pouziti tohto diglykolamidu klesaju v rade Eu®* > Am3* > Th*" > U®* > Np®*,

pricom Np°* sa vobec neseparovalo. [14]
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Obr. ¢. 1 N,N"-dimetyl-N,N"-dihexyl-diglikolamid
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Obr. ¢. 2 N,N'-dihexyl-diglykolamid
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Obr. ¢. 3 N,N'-dihexyl-3thiopentandiamid

V praci [15] boli separované trojmocné lanthanoidy pomocou 4) N,N’- dimetyl- N,N"-
difenyl - 3 — oxapentanediamidu z kyseliny dusi¢nej a chlorovodikovej. Bolo dokazané, ze

diglykolamidy tvoria tridentatne komplexy pri separacii lanthanoidov.

0 0
Hic., Lo | CHs

Obr. ¢. 4 N,N’- dimetyl- N,N"- difenyl - 3 — oxapentandiamid
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V praci [16] bolo zistené, Ze na komplexaéné vlastnosti DGA ma vplyv aj diZka retazca.
Bolo syntetizovanych $est’ diglykolamidov s roznou dizkou alkylovych retazcov od n= 3 az
n=10, kde n je pocet uhlikov v retazci, ktoré vyuzivali na extrakciu aktinoidov
a lanthanoidov z kyseliny dusi¢nej do n-dodekanu. Bola sledovana zavislost’ rozpustnosti
diglykolamidov vo vode na diZke alkylovych retazcov. Bolo zistené, Ze diglykolamidy s
alkylovym retazcom krat§Sim ako 6 uhlikov mali vyraznejSie hydrofilni povahu. AvsSak
diglykolamidy s oktylovymi a decylovymi skupinami boli neobmedzene rozpustné v n-
dodekane a dobre extrahovali trojmocné, Stvormocné a Sestmocné aktinoidy, a zaroven
trojmocné lanthanoidy =z kyslych vodnych roztokov. Bola zistovand zéavislost
rozdel'ovacieho pomeru Eu®* a Am®* na dizke alkylového retazca v systéme 1M kyseliny
dusi¢nej/0,1 M diglykolamidu/rozpustadlo. Boli pouzité rézne rozpustadla a diglykolamidy
s dizkou ret'azca od n=3 az n=10. Bolo ukézané Ze diglykolamidy s krat§imi retazcami mali
vy$si rozdelovaci pomer aze schopnost extrakcie Am®" klesa s narastajicou dizkou
alkylového retazca. [16]

Diglykolamid pouzivany v tejto praci - 5) N,N,N'N -tetraoktyldiglykolamid (TODGA)
sa ukazal ako najvyhodne;jsi pre extrakciu aktinoidov a lanthanoidov. TODGA ma niekol’ko
zasadnych vyhod: (1) vel'ké hodnoty rozdelovacieho pomeru pre separaciu aktinoidov
z koncentrovanej kyseliny dusicnej do dodekénu, (2) vysokd stabilita v alifatickych
rozpustadlach, (3) jednoducha syntéza a (4) fakt, Ze jeho molekula je zloZzené z atomov C,

H, N, O, ¢o dovol'uje destrukciu spalovanim bez vzniku sekundarneho odpadu.

NS

OWNM
O 0

Obr. ¢. 5 N,N,N N -tetraoktyldiglykolamid
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1.2.1 Stabilita diglykolamidov

Chemicka stabilita

V praci [17] bola TODGA podrobena $tadiu hydrolyzy. Zmes 0,1M TODGA v n-
dodekane s pridavkom 3 M HNO3 bola po dobu 4 tyzdiiov mieSana pri izbovej teplote.
Roztok po analyze GS/MS nevykazoval Ziadne znamky degradacie TODGA.

V praci [18] bola zmes 0,2 M TODGA/0,5 M TBP v hydrogenovanom tetrapropyléne
ponechana po dobu 60 dni v kontakte s 3M HNOs. V sulade s pracou [17] neboli pozorované
Ziadne zndmky degradacie.

Na zéklade tychto studii je mozné usudzovat, ze kyslé prostredie nema na chemicku

stabilitu diglykolamidov vplyv.

Radiacna stabilita

Radiacné stabilita TODGA bola Studovand v praci [17]. Za r6znych podmienok bola
TODGA vystavena gama ziareniu ®°Co a davke 0,1 — 0,5 MGy na jeden amid po dobu
Styroch dni pri teplote v rozmedzi od 25-30 °C . Kazdych 24 hodin bola odobrana c¢ast
vzorky a pomocou GC bol stanoveny tbytok diglykolamidu v oZarovanej vzorke. Bolo
zistené, ze s klesajucou koncentraciou TODGA v n-dodekane klesa aj jeho stabilita. Na
zéklade tohto zistenia, bolo ustidené, Ze kation radikaly n-dodekanu reaguju s DGA. Pri
ozarovani n-dodekan teda pdsobi ako senzibilizator. Tento efekt je mozné potlacit’ pridanim
vhodného rozpuastadla, napriklad benzénu. Bolo taktieZ potvrdené, Ze pritomnost HNO3z ma
vplyv na radia¢nu stalost’ diglykolamidov. Bolo ukézané, Ze v molekule TODGA st vizby
éterové a amidové najnachylnejSie voc¢i ozarovaniu. Bolo potvrdené, Ze pritomnost HNO3
nema vplyv na radiacnt stabilitu.

Utinkom alfa Ziarenia na radia¢nii stabilitu TODGA sa venovali v praci [19]. Roztok 0,01
M TODGA v n-dodekane bol ozarovani prudom alfa Castic z urychl'ovacu Castic az do davky
193 kGy. Vzorka bola taktiez ozarovand gama Ziarenim Co® az do davky 345 kGy. Po
ozarovani alfa Ziarenim az do davky 193 kGy nastala degradéacia n-dodekanu, avSak gama
ziarenie spdsobovalo degradaciu TODGA.

Dalej sa vplyvu gama Ziarenia na TODGA venovali v praci [20]. Vzorky zmesi 0,1 M
TODGA, 3M HNOs3 a hydrogenovaného tetrapropylénu s oktanolom v rdznom pomere, boli

ozarované gama ziarenim %°Co az od davky 100 kGy do 1 MGy. Bolo ukéazané, Ze po
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ozarovani davkou 100 kGy nenastali vyrazné zmeny v zloZeni vzoriek, avSak po oZarovani
davkou 1 MGy sa koncentracia TODGA vyrazne znizila, najmé vo vzorkéch bez pritomnosti
HNOs. Boli pozorované rozne degradacné produkty, ktorych pritomnost’ zapricinovala
znizenie rozdel'ovacich pomerov. Ticto vysledky potvrdzuja délezita rolu HNOs pri ochrane

TODGA pocas ozarovania.

1.2.2 Vplyv mocenstva a velkosti extrahovanych iéonov na komplexa¢né

vlastnosti diglykolamidov

Velkost’ extrahovanych idonov aich mocenstvo ma najzasadnej$i vplyv na extrakcéné
schopnosti diglykolamidov. Tato zavislost’ bola podrobne sledovana v §tadii [21], v ktorej
extrahovali 75 prvkov z vodného roztoku HNO3z do n-dodekanu s pouzitim TODGA.

Z dvojmocnych i6nov sa najlepsie extrahovali idny o ibnovom polomere okolo 100 pm,
anajvicsie hodnoty rozdelovacieho pomeru dosahovali iény Ca?*. Dvojmocné iony
S i6novym polomerom mens$im ako 80 pm nebolo mozné extrahovat’. V pripade trojmocnych
i6nov bolo zistené, Ze najvyssie rozdel'ovacie pomery dosahovali lanthanoidy a aktinoidy,
pri¢om najvicésiu hodnotu dosahovali iony Lu®* s ionovym polomerom 97,7 pm. Hodnoty
rozdel'ovacieho pomeru sa zvySovali postupne od I'ah$ich k t'az§im lanthanoidom. [21]

Dalej bolo zistené, Ze najvicsie hodnoty rozdelovacieho pomeru boli dosiahnuté pri
extrakcii i6nov s ionovym polomerom medzi 87 — 113 pm. V porovnani s dvojmocnymi
16nmi, boli tieto hodnoty az o tri rady vysSie. Z pomedzi Stvormocnych 16nov sa najlepsie
extrahovali i6ny Zr** 0i6novom polomere 84 pm. Najvicsie hodnoty rozdelovacieho
pomeru boli pozorované u iénov s i6novym polomerom medzi 83 — 105 pm. I6ny o velkosti
16nového polomeru menej ako 70 pm neboli extrahovatel'né, naproti tomu hodnoty
rozdelovacieho pomeru 16nov o velkosti i6nového polomeru viac ako 83 pm boli vel'mi
vel'ké, ¢o naznacuje velku zévislost’ komplexacnych vlastnosti na vel'’kosti idnu. NajhorSie
sa extrahovali 16ny menSie ako 80 pm u jednomocnych a dvojmocnych i6nov, mensie ako
70 pm u trojmocnych i6nov a mensie ako 60 pm u Stvormocnych idénov, priCom pat'mocné
i6ny boli len vel'mi malo extrahovatelné. [21]

Tvorba komplexov bola zavisla taktieZ na koordinacnom cisle extrahovanych i6nov, tie
s vy$$im koordina¢nym ¢islom tvoria komplexy s vy$§im po¢tom molekiil TODGA a I'ahSie
prechadzaju do organickej faze. Najlepsie boli extrahované dvojmocné idny s koordinaénym
¢islom 6, pri¢om tvorili komplexy v pomere 1:2, trojmocné a Stvormocné s koordinaénym

¢islom 8 tvorili komplexy v pomere 1:3 a 1:4. [21]
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1.2.3 Vplyv teploty na komplexaé¢né vlastnosti

Bolo potvrdené, Ze teplota ma vplyv na extrak¢éné vlastnosti diglykolamidov. V praci [22]
boli skimané zmeny rozdel'ovacieho pomeru TODGA v zavislosti na teplote pri extrakcii
Am?*", Pu** a U% z 1 M HNOj3 do systému 0,1 M TODGA/n-dodekan v teplotnom rozmedzi
15 — 45 °C. Bolo zistené, ze extrak¢na schopnost’ sa so zvySujucou sa teplotou znizZuje.

Rovnaké vysledky boli zaznamenané v praci [23] pri extrakcii Am®*", Sr?* a Eu®*
z 1 M HNOs do benzénu pomocou TODGA, Vv rozmedzi 15 — 55 °C.

Z vysledkov tychto pozorovani, je mozné usadzovat’, Ze proces extrakcie diglykolamidmi

je exotermicky proces.

1.2.4 TODGA

NS

O/\[(NVW-\/
O O

Obr. ¢. 6. N,N,N'N -tetraoktyldiglykolamid - TODGA

Diglikolamid N,N,N’'N’-tetraoktyldiglykolamid (TODGA, Obr. ¢. 6) patri medzi
tridentatne diamidy. Moldrna hmotnost TODGA je 580,98 g.mol™. Vo svojej truktire mé
tri atomy kysliku, ktorymi vytvara komplex s prislusnym trojmocnym kovom. [4]

V pracach [24], [25] boli preukazané komplexacné schopnosti TODGA, ¢o bi sl'ubného
extrak¢ného c¢inidla trojmocnych lanthanoidov a aktinoidov. Podl'a sStidie [26] prebieha

adsorp¢nd reakcia TODGA a trojmocnych kovov (M) podla:
M3t + 3NO3 + x(TODGA) = M(NO3)3(TODGA), 2

kde x je rovné 3 alebo 4, v zavislosti na vel'’kosti extrahovaného i6nu. Pri extrakcii I'ahsich

lanthanoidov vznikaji komplexy stromi molekulami TODGA utazSich so Styrmi
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molekulami [27]. Podla [28] je TODGA vel'mi dobre rozpustny vV alifatickych
rozpustadlach ako n-dodekén.

Tieto vlastnosti moézu byt vyuzité pre separaciu radionuklidov, nie len na
chromatografickej kolone [25, 29], ale taktieZ na chromatografickom papieri [3,30].

Dalsi diglikolamid ktory je mozné vyuzit na separaciu radionuklidov je DGA
srozvetvenymi uhlovodikovymi retazcami N,N,N’'N’-tetraoisooktyldiglykolamid dalej

oznacovany ako iso-TODGA. Je to DGA s veI'mi podobnymi vlastnostami ako TODGA.

MN\(\O/YN\/\/\A

Obr. ¢. 7. N,N,N'N -tetraisooktyldiglykolamid
1.2.5 Vyuzitie TODGA v nukleirnej medicine

Pri pouziti chromatografického papieru impregnovaného extrakénym €inidlom TODGA
je mozné delit radionuklidy zo zmesi 22’ Ac/??"Th/??Ra/*''Pb v HNOj tak, Ze thorium ostava
na $tarte, aktinium ma retenc¢ny faktor cca 0,2 a naopak olovo cca 0,7 a radium cca 0,9. [3].
Delenie tejto zmesi ma vyznam pri kontrole eluatu ?2’Ra [30].

Extrakénych vlastnosti TODGA je mozné vyuzit pre ziskavanie beznosi¢ového Y
z jeho zmesi s °°Sr z vyhoretého jadrového paliva. V préaci [31] bol Chromosorb — W pouzity
ako pevny podporny materidl. Bolo pozorované, ze takmer ziadne iony Sr?" neboli
separované, pricom hodnoty rozdel'ovacieho pomeru Y** vykazovali rastuci charakter az do
koncentracie 4 M HNOs3, pricom s dal§im zvySenim koncentracie HNO3z hodnoty
rozdel'ovacieho pomeru klesali.

V stadii [32] bola TODGA vyuzita na separaciu *°Y z *Sr. Boli porovnané viaceré
chromatografické systémy, no vysoké hodnoty rozdel'ovacieho pomeru boli dosiahnuté pri
pouziti chloroformu, tetrachlormetanu, 1-decanolu ahexanu ako organickej faze

a 6 M HNOs ako vodnej faze. Dobré vysledky boli taktiez dosiahnuté pri pouZiti systému 6
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M HCI s viacerymi rozpustadlami ako napriklad xylén, n — dodekan, hexan, tetrachlormetan.

Systémy 3 M HNO3/chloroform a 6 M HCl/xylén boli vyhodnotené ako najlepsie.

1.3 Vybrané medicinalne radionuklidy

1.3.1 %Ge

Germanium je sivy polokov, radeni do skupiny IV. A, s elektronovou konfiguraciou

[Ar] 3019 4s% 4p?. Germanium — 68 ma spomedzi vietkych radioizotopov germania najdlhsi
Y pov g 1

polocas rozpadu, ktory &ini 270,93 dni. Rozpadom %8Ge elektronovym zachytom vzniké

dcérsky produkt ®8Ga podla rozpadovej schémy uvedenej na Obr. ¢. 8 [33,34]

0+ 270.8d

—
%°Ge

SpA: 7090 Cilg
1+ 1.135h / <> 412keV
— .

| 68 <g>: 4.43 keV
- 37Ga

&

68
3DZn

Obr. &. 8 : Rozpadova schéma ®Ge, kde SpA je teoreticka maximalna $pecificka
aktivita, <y> je priemerna elektromagneticka energia na jeden rozpad, <e> priemerna

energia elektronu na jeden rozpad

Matersky radionuklid %8Ge sa vicsinou pripravuje pomocou cyklotrénu a naslednym
oddelenim od ter€ového materidlu. Germanium — 68 moézZe byt pripravené rdznymi
jadrovymi reakciami, z ktorych najucinnejsia je reakcia (p,2n) s prirodnym Ga, ktoré nie je
obohatené izotopom %°Ga. Protény pouzité pri tejto reakcii majii energiu od 20 do 30 MeV.

Je dosahovana radionuklidova Cistota vyssia ako 99,9%. [33]
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1.3.2 8Ga

Galium je striebroleskly kov, radeni do III. A skupiny, s elektronovou konfiguraciou [Ar]
3010 4s? 4p!. Galium sa nachadza v stopovych mnozstvach v zemskej kore vo forme galitu.
Najcastejsie sa galium vyskytuje v oxida¢nom stave Ga®>" a mé i6novy polomer 47-62 pm..
[35]

Kvoli vysokej hustote naboja, Ga®" i6n je radeny medzi silné Lewisovské kyseliny.
Z tohto dévodu prevazne tvori chelaty s ligandami s koordinaénym ¢islom 6obsahujicimi
donorové atomy kysliku a dusiku. Ako volny atém je Ga®* stabilny len v silne kyslom
prostredi. Pri zvySeni hodnoty pH v rozmedzi 3 — 9,5 tvori nerozpustny Ga(OH)s. Po
prekro¢eni pH 9,5 sa hydroxid rozpusta na ion [Ga(OH),] ~. Pre pouzitie vV nuklearne;j
medicine musi byt zlu¢enina galia bud’ termodynamicky stabilnd voci hydrolyze pri
fyziologickom pH, alebo byt kineticky stabilna v pocas prebiehajticej procedury. [35]

Najvyznamnejsie vyuzitie v nuklearnej medicine nachddza radioizotop ®Ga, ktory sa ako
pozitrénovy ziari¢ vyuziva v pozitronovej emisnej tomografii (PET). Analdég somatostatinu
znaéeny ®Ga sa pouziva ako pripravok SomaKit pri diagnostike neuroendokrinnych
tumorov. Ziskava sa najma z galiového generatora alebo produkciou pomocou cyklotronu.
[1,36]

Galium — 68 sa rozpada S+ prechodom a elektronovym zachytom na neaktivny ®8Zn
s polo¢asom rozpadu 67,71 minat. NajvyznamnejSie energie Castic je pre pozitronoveé
Ziarenie 836,02 keV (87,72%) a pre elektronovy zachyt 2921,1 keV (8,92%). Pri B rozpade

sa detekuje anihilaéné gama Ziarenie o energii 511 keV. [36]
1.3.3 Radionuklidové generatory

Radionuklidovy generator sluzi ako zdroj kratko-zijacich radionuklidov vznikajtcich
rozpadom dlhodobejsicho materského radionuklidu. V generatore vznika postupom ¢asu
posuvna ¢i trvala radioaktivna rovnovaha. Dcérsky radionuklid je chemicky odliSny od
materského radionuklidu a preto je mozné ich rozdelenie pomocou vhodnej techniky.
Najcastejsie je to eluciou generatora, tj. Vymyvanie dcérskeho radionuklidu z kolony. Takto
ziskany dcérsky radionuklid je mozné vyuzit’ ako radiofarmakum. [37]

Schématické zobrazenie radionuklidového generatoraje na Obr. ¢. 9 [38]
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Obr. ¢. 9 Schématické znazornenie radionuklidového generatora

Plastova alebo sklenena kolona byva naplnend sorbentom (napr. idnomenic¢, oxidy alebo
polyméry), na ktorom je adsorbovany matersky radionuklid. Po ustaveni aspon Ciasto¢ne;j
radioaktivnej rovnovdhy medzi oboma radionuklidmi je moZné dcérsky radionuklid

z kolony vymyt eluénym roztokom. [38]
1.3.4 ®8Ge/®®Ga generator

Radionuklidovy generator 8Ge/%®Ga je jeden z najdolezitejsich zdrojov pre pripravu
radiofarmak pre klinicku pozitronova emisni tomografiu. Galiovy generator je vyhodny
zdroj pozitron-emitujiceho galia pre institucie, ktoré nemaju pristup k cyklotronu, ale je
Vv ich zdujme vykonavat’ PET diagnostiku.

Dnesné komeréne dostupné generatory obsahuju %8Ge absorbované na pevny nosié¢, avsak

prvy generator ,,a positron cow* bol zalozeny na kvapalinovej rozdel'ovacej chromatografii.
[39].
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Poslednych 50 rokov bola venovana velkd pozornost vyvoju %Ge/*®Ga
generatoras roznymi pevnymi podpornymi materialmi - sorbentmi, ako napriklad TiO2 [40],
[41], SnO2, organickymi materialmi [42] alebo polymér modifikovany nano-zirkéniom [43].

V stadii [44] boli porovnavané galiové generatory s sorbentami CeO2, SiO2, TiO2a SnO..
Bolo preukazané, ze generatory s sorbentom SiOza CeO2 st najlepsou vol'bou pre ziskavanie

vel'mi Cistého gélia a eluat nie je pre nasledné pouzitie potrebné precistovat’.
1.4 Stanovenie radionuklidovej Cistoty

Radionuklidova ¢istota je definovana ako pomer aktivity daného radionuklidu a celkovej
aktivity pripravku. Vyjadruje sa v percentach, pricom ak pripravok neobsahuje ziaden iny
radionuklid ako ten ktory nas zaujima, radionuklidova Cistota pripravku je 100%.

Stanovenie radionuklidovej ¢istoty je pri priprave radiofarmak vitalne. Beznou metdédou
stanovenia je pouzitie gama spektrometrie.

Dalsia metoda, ktora by mohla byt pouZita pre stanovenie radionuklidovej Gistoty,
vyuziva diglykolamidy, impregnované na chromatografickom papieri, ako komplexa¢né
latky schopné separacie jednotlivych radionuklidov.

Metodda extrakénej chromatografie na papieri bola sledovana v tejto praci, pricom ako
komplexaéné latky boli pouzit¢é TODGA aiso-TODGA impregnované na
chromatografickom papieri. Po u¢innej separacii a identifikacii jednotlivych pikov by takto
vzniknuty chromatogram sluzil pre stanovenie radionuklidovej Cistoty. Ak by bola ndjdena
spolahliva metdda separacie, mohla by byt’ pouZitd pre stanovenie radionuklidovej Cistoty.
Vyhodou tejto metddy je jej jednoduchost’, rychlost’ a nizka cena. V tejto praci boli h'adané

optimalne podmienky separacie zmesi ®3Ge/®Ga.
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2 EXPERIMENTALNA CAST
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2.1 Pomécky

2.1.1 Materialy a pristroje

Na impregnaciu TODGA na chromatograficky papier bol pouzity hexan (Mach
Chemikalie, Ceskd Republika). Kyseliny pouzité pri priprave mobilnej faze pri
chromatografii boli kyselina chlorovodikova (trace free, VWR, Francuzsko), kyselina
dusi¢na (trace free — PENTA, Ceska Republika). Na pripravu mobilnej faze bola pouzita
super Cista voda (Millipore, USA). Ako oxida¢né cinidlo bol pouzity peroxid vodika
(30% — PENTA, Ceska Republika). Vietky chemikalie boli pouzité bez d’alsicho istenia.
TODGA a iso-TODGA boli pripravené kolegymnou Ing. Katetinou Fialovou a poskytnuté pre
tito pracu. Postup pripravy je uvedeni v praci [45].

Pre vSetky chromatografie bol pouzity chromatograficky papier Whatman ¢. 3 od GE
Healthcare Life Science. Jeho hrubka je 0,36 mm, plos$na hmotnost je 185 g m. Rychlost
pohybu mobilnej faze po tomto papieri je stredne rychla. [6]

Ako zdroj zmesi %8Ge/%®Ga boli pouzité dva preparaty od firmy Ecker&Ziegler. Prvy
preparat s referenénym datumom 15.4.2018 s kodom produktu 6068-74MBQ a aktivitou
74 MBq v 5 ml o radionuklidovej Cistote vys$sej nez 99%, s nosi¢om 10 pg Ge/ml, bez
detekovatelnych necistot . Druhy preparat s referenénym datumom 15.5.2019 s kodom
6068-185MBQ a aktivitou 185 MBq v5 ml o radionuklidovej Cistote vys$Sej nez 99%,
s nosi¢om 10 pg Ge/ml, bez detekovateI'nych necistot.

Ako zdroj ®®Ga bol pouzity radionuklidovy generator ®3Ge/%®Ga od firmy Ecker&Ziegler
(USA), alebo radionuklidovy generator 3Ge/%®Ga GalliAd od firmy IRE Elit (Belgicko).

Pre meranie plosnej aktivity bol pouzity skener nazvom AR-2000 radio-TLC Imaging
Scanner od spolo¢nosti Bioscan.

Pre meranie aktivity eluatu z Galiového generatorabola pouzita ioniza¢na komora (PTW

— Curiementor 2, Nemecko).
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2.2 Postup prace

2.2.1 Impregnacia chromatografického papieru

Impregndcia

Boli nastrihané prazky chromatografického papieru Whatman 3 o velkosti 20x10 cm.
Dalej bol pripraveny 1% roztok TODGA alebo iso-TODGA v hexane. Do §irokej sklenenej
nadoby s hlbokym dnom bol naliaty pripraveny roztok. Pruzky chromatografického papiera
boli namacané do roztoku po dobu cca 5 sekiind a nasledne ponechané v digestori po¢as noci

kde boli vysusené vol'ne na vzduchu.
2.2.2 Postup ziskania chromatogramu

Chromatografia zmesi 8Ge/%®Ga

Do 100 ml odmerného valcu bolo pridané priblizne 5 ml mobilnej fazy. Valec bol
utesneny parafilmom, ponechany asponi 2 hodiny pre vytvorenie pary mobilnej fazy.

Boli vystrihnuté pruzky chromatografického papieru o velkosti priblizne 20 X 2 cm.
Ceruzkou bol oznaceny $tart vo vzdialenosti 3 cm od spodného okraju papieru.

Na pripraveny papier bola nanesen4 kvapka delenej zmesi %Ge/%®Ga o objeme 0,5 — 3 pl.
Papier bol ponechany v digestori po dobu priblizne 3 minut pre vysusenie $kvrny.

Do valca s mobilnou fazou bol vlozeny vysuSeny papier s nanesenou skvrnou tak, aby do
objemu mobilnej fazy zasahoval papier len méalo. Mobilnd faza nikdy nepresahovala iroven
Startu. Valec bol opit’ utesneny parafilmom.

Po dosiahnuti ur€itej vzdialenosti od Startu (14-15 cm) bol papier odobrany z valcu
a ponechany v digestori kde bol suseny pradom vzduchu. Takto vzniknuty chromatogram
bol vlozeny do plastovych obalov a bola zmerana plos$na aktivita pomocou TLC skenera
hned’ po vyvinuti chromatogramu.

Plosna aktivita bola na TLC skeneri merana po dobu 5 mintt a vzniknuty graf zavislosti
poctu impulzov na mieste papieru bol vyhodnoteny. Boli oznacené jednotlivé piky a tieto

data boli uloZené.
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Chromatografia zmesi 8Ge/%®Ga s pridanim peroxidu vodika

Postup ziskania chromatogramu je takmer zhodny ako v pripade spomenutom vyssie,
aviak po naneseni zmesi *8Ge/®®Ga bola na to isté miesto pridand kvapka koncentrovaného

H20- 0 objeme 3 pl. Nasledujuci postup je zhodny s predchadzajucim.

Meranie chromatogramu po dobe potrebnej na rozpad 8Ga

Pre identifikaciu jednotlivych pikov bol dany chromatogram premerany na druhy den od
jeho ziskania, kedy bolo vietko povodne rozdelené ®8Ga rozpadnuté, ¢ize tento pik *Ga sa
uz na chromatograme nenachadzal. Meranie chromatogramu bolo vykonané v rovnakej

geometrii po rovnakt dobu ako pri prvom merani v den ziskania.

Chromatografia cistého %Ga

Pre ziskanie chromatogramu %8Ga bola pri vi¢sine pripadov skratena dizka drahy
mobilnej fazy. Z tohto dévodu bol pouzity mensi valec 0 objeme 50 ml. Na dno valcu bola
naliata prislusny mobilna faza o objeme priblizne 5 ml. Valec bol utesneny parafilmom,
ponechany asponl 2 hodiny pre vzniknutie vyparov mobilnej fazy.

Boli vystrihnuté pruzky chromatografického papieru o velkosti priblizne 10x2 cm.
Ceruzkou bol oznaceny Start vo vzdialenosti 2 cm od spodného okraju papieru. Na
pripraveny papier bola nanesena kvapka %Ga o objeme 0,5 — 3 ul, ziskaného eluovanim
®8Ge/%®Ga generatoraPapier bol ponechany v digestori po dobu priblizne 3 miniity pre
vysusenie Skvrny.

Do valca s mobilnou fazou bol vlozeny vysuSeny papier s nanesenou Skvrnou tak, aby do
objemu mobilnej fazy zasahoval papier len malo. Mobilna faza nikdy nepresahovala Giroven
Startu. Valec bol opét’ utesneny parafilmom. Po dosiahnuti urcitej vzdialenosti od Startu (7 -
8 cm) bol papier odobrany z valcu a ponechany v digestori kde bol suSeny pradom vzduchu.
Takto vzniknuty chromatogram bol vloZeny do plastovych obalov a bola zmerana ploSna
aktivita pomocou TLC skenera hned’ po vyvinuti chromatogramu. Plosna aktivita bola na
TLC skeneri merana po dobu 5 minut a vzniknuty graf zavislosti po¢tu impulzov na mieste

papieru bol vyhodnoteny. Boli oznacené jednotlivé piky a tieto data boli ulozené.
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3 Vysledky a diskusia

3.1 Impregnacia chromatografickych papierov

Bolo ndhodne vybranych 10 chromatografickych papierov. Vybrané papiere boli zmerané
pomocou pravitka pre vypocet plochy papieru. Papiere boli nasledne zvazené pred a po
impregnacii stacionarnou fazou TODGA/iso-TODGA. Bola vypocitana priemerna hodnota
vyslednej hmotnosti stacionarnej fazy a smerodajna odchylka.

Na chromatograficky papier bolo v priemere nanesené impregnaciou 69,77 + 0,7 mg
TODGA a 71,43 + 0,2 mg iso-TODGA.

Bola vypoéitana hmotnost’ naimpregnovanej stacionarnej fazy na 1 cm? papieru. Bolo

vypocitané latkové mnozstvo n TODGA na papieri pomocou vztahu (3)

m  70,60x103
n=—-=
M, 580,98

= 121,51 % 10~® mol (3)

Bol vypoc¢itany po¢et molektil N TODGA na papieri pomocou vzt'ahu (4)
N =n=*N, =121,51 % 107° % 6,022 * 10?3 = 7,31 = 10*° 4)

Bol vypocitany pocet molekil N TODGA na 1 cm? papieru pomocou vztahu (5)

7,31%101°
NT ==
100,20

=7,30« 107 cm™2 (5)

Priemerne bolo na chromatografickom papieri naimpregnované 7,23 * 1017 ¢m™2

molekal TODGA.

Pomocou vztahov (3), 4), (5) bolo vypocitané latkové mnozstvo, pocet molekal na

chromatografickom papieri a nasledne pocet molekul N, iso-TODGA na 1 cm? papieru

_7,38%10%°

N; = =7,39+ 107
99,80
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Priemerne bolo na chromatografickom papieri naimpregnované 7,40 * 1017 c¢cm™2

molekil iso-TODGA.
Vypocet pomeru poctu molekiil TODGA na pocet atémov %8Ge

Bol vypodéitany pocet atémov ®Ge v zdroji (zdroj zmesi ®8Ge/®®Ga - Ecker&Ziegler —
nominalna aktivital85 MBq, 5 ml) k diiu chromatografie — 1.7. 2020 (413 dni). Ako prvé

bola vypocitana aktivita k ditu chromatografiec pomocou vzt'ahu (6)

413

A= Ay*e M =185%10°*2 2709 = 64,3113 MBq (6)

Nasledne bola aktivita vzorku prepoéitana na celkovy pocet atomov 8Ge pomocou

vztahu (7)

A A 643113 15
N,, = TSWmz =z 2,1718 = 10 (7)
T 270,93%24%3600

Tento pocet atémov ®Ge bol prepocitany na poéet atémov Nj, v objeme kvapky nanasanej

na chromatograficky papier (3 pl) pomocou vzt'ahu (8)

3%107°

——— = 1,3031 102 (8)

N, = 2,1718 * 1015 %

Kvapka nanasana na chromatograficky papier bola velkosti priblizne 0,125 cm?,

Nasledne bol prepoéitany pocet atomov %8Ge - N; na 1 cm? kvapky pomocou vztahu (9)
N, = 1,3031 % 102 » 0,125 = 23,8435 * 10° (9)

Nakoniec bol vypo¢itany pomer poétu molekiil TODGA a poétu atémov %Ge pomocou

vzt'ahu (10)

pocet molekul TODGA _ 7,23% 10%7
potet atomov °8Ge 23,8435* 109

= 3,03 = 107 (10)

Vypocet pomeru poctu molekiil iso-TODGA na pocet atémov %8Ge
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potet molekul iso— TODGA __ 7,40x10%7
potet atomov ®8Ge "~ 23,8435% 10°

=3,10 % 107

3.2 Vysledky chromatografie

Boli vykonané rozne separaéné experimenty zmesi Ge/®3Ga pomocou stacionarnej fazy
TODGA/iso-TODGA s pouzitim kyseliny chlorovodikovej alebo kyseliny dusi¢nej 0 roznej
koncentracii (0,1 M — 6 M) ako mobilnej fazy. Bolo zistené, Ze najlepsie vysledky separacie
zmesi %8Ge/®®Ga boli dosiahnuté pri pouziti 6M HNOs. Pri pouziti HCI neboli dosiahnuté tak
dobré vysledky ako pri pouziti HNO3, ¢o mohlo byt spdsobené vznikom GeCls, pripadne
komplexu [GeCl4] .

Po ziskani chromatogramu zmesi ®3Ge/%Ga je mozné identifikovat’ pik ®3Ga tak, Ze sa
zmeria plo$na aktivita hned’ po ziskani chromatogramu a taktiez po uplynuti doby
ekvivalentnej desiatim polo¢asom rozpadu %®Ga tj. priblizne 12 hodin, kedy sa vsetko ®Ga
z povodnej zmesi rozpadlo. Druhé meranie bolo vzdy vykonané na druhy den od dna
separdcie. Porovnanim tychto dvoch chromatogramov mdzeme identifikovat’ pik pdvodného
%8Ga. Pre zistenie spravania sa ®Ga bola vykonana chromatografia ¢istého ®Ga ziskaného
eluovanim %8Ge/%®Ga generatora. Bolo potvrdené, Ze pri pouziti 6M HNO3 ako mobilnej fazy
sa %8Ga pohybuje v smere toku mobilnej fazy, avsak pri pouziti 6M HCI sa 8Ga komplexuje
s TODGA/ iso-TODGA a tak ®Ga ostava na starte.

Detekcia %Ge bola vykonana podobnym sposobom. Ihned po separacii bol pik ®Ge
maly, ale na d’al§i defi zostaval na tom istom mieste, pripadne sa zvicSoval, pretoze sa na
danom mieste ustal'ovala rovnovéaha %8Ge/®3Ga.

Mozny problém pri snahe separovat ®8Ge a®Ga mohol byt sposobeny vznikom
nerozpustného hydroxokomplexu Ge(OH)a. Pre lepsie rozdelenie zmesi *8Ge/%Ga bol
pouzity koncentrovany peroxid vodika. Toto oxida¢né ¢inidlo zabranovalo vzniku zrazeniny
Ge(OH)a.

V praci [46] boli stanovené rozdel'ovacie pomery ®Ge a 8Ga pouziti TODGA pri roznej
koncentracii HNO3z a HCl. Bolo ukazané, 7e v6M HNO3 rozdelovaci koeficient
$tvormocného ®8Ge je mnohokrat vyssi ako nez u ®8Ga. Naproti tomu, v 6M HCI je to
naopak. Z tychto vysledkov vyplyva, Ze pri pouziti HNO3 ostava ®Ge na $tarte a %Ga sa

pohybuje k ¢elu s mobilnou fazou, pri¢om pri pouziti HCI je to opacne.
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Bolo potvrdené ze pri pouziti TODGA aj iso-TODGA s 6M HNO3 ako mobilnou fazou,
Stvormocné %8Ge vytvara so staciondrnou fazou komplex ateda ostdva na Starte, pricom
trojmocné %8Ga komplex nevytvara a pohybuje sa v smere toku mobilnej fazy. Pri takychto
podmienkach — TODGA alebo iso-TODGA /6M HNO3 + H202 — je mozné zmes *8Ge/%®Ga
rozdelit. Tieto vysledky sa zhodujt s vysledkami v praci. [46]

Pri pouziti 6M HCI ako mobilnej fazy bolo potvrdené, ze ®®Ga vytvara komplex so
stacionarnou fazou ¢i uz TODGA alebo iso-TODGA, preto ostava pri vyvijani
chromatogramu na $tarte. Stvormocné %8Ge by sa podl'a [46] nemalo na stacionarnu fazu
vobec viazat’, no bol pozorovany opak. Cast’ atomov %Ge bola zadrziavana na papieri, kvoli
¢omu nebolo dosiahnuté upIné rozdelenie zmesi ®8Ge/*®Ga, piky sa prekryvali a dochadzalo
k rozmyvaniu piku ®8Ge. Pri takychto podmienkach je vel'mi naroéné uréit retenény faktor
%8Ge, pretoze je vzniknuta skvrna vel'mi velkd, pik je vel'mi Siroky. Pri pouziti oxidaéného
¢inidla - H20; bol pozorovany mierny posun vzniknutého Sirokého piku ®8Ge blizsie ku
Startu. Takto vzniknuty pik je viac symetricky a uréenie retencného faktoru je jednoduchsie
a spolahlivejsie. Pri takychto podmienkach - TODGA alebo iso-TODGA /6M HCI + H20>
nebola dosiahnuta dostatocna separacia zmesi %Ge/®Ga.

Spomedzi vsetkych vysledkov chromatografie zmesi %Ge/%®Ga st uvedené tie, ktoré
potvrdzuju potencial TODGA alebo iso-TODGA ako vhodnych komplexaénych ¢inidiel pri
separacii zmesi *8Ge/*®Ga. Dalej st pre porovnanie uvedené grafy chromatogramov pri

ktorych k separacii nedoslo.

3.2.1 Cisté ®Ga

Na Obr. ¢. 10 su uvedené grafy ziskané pomocou TLC skenera po chromatografii ¢istého
8Ga na TODGA alebo iso-TODGA s pouzitim 6M HNO3 alebo 6M HCI.
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Obr. &. 10 Grafy ziskané pomocou TLC skenera ¢&istého %8Ga pouzitim
TODGA/iso-TODGA s 6M HNO3z alebo 6M HCI

V Tab. ¢. 1 st uvedené retenéné faktory %8Ga pri pouziti TODGA/iso-TODGA s 6M

HNO3 alebo 6M HCI

Retenény faktor %Ga

TODGA iIS0-TODGA
6M HNOs3 0,850 0,805
6M HCI 0,054 0,030

Tab. ¢. 1 Retenéné faktory &istého *8Ga pri pouziti TODGA/iso-TODGA s 6M HNOs
alebo 6M HCI
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3.2.2 Separiacie ®®Ge/®*Ga na TODGA s pouzitim HNO3;

Na Obr. ¢. 11 st uvedené ziskané chromatogrami pomocou chromatografie na TODGA,

s pouzitim HNOs. Nalavo su uvedené chromatogrami ziskané v den separacie aV

pravej Casti chromatogrami ziskané na druhy den. V prvej Casti st uvedené chromatogrami

ziskané bez pouzitia H2O> a v druhej s pridavkom 3 pl koncentrovaného H,Oo.

Counts
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Counts

0 50 100 150 200
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Obr. ¢. 11 Grafy ziskané pomocou TLC skenera s pouzitim TODGA, 6M HNOg;

porovnanie chromatogramov bez pridavku H202 a s pridavkom H20:

Z grafov uvedenych na Obr. &. 11 je vidiet, Ze pri pouziti 6M HNOs sa %8Ga pohybuje

v smere mobilnej fazy ateda putuje s Gelom. Pri separacii zmesi 8Ge/®®Ga bez pridavku
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H20; sa jednotlivé piky prekryvaji. Po pridani H,O2 sa vytvara komplex ®3Ge s TODGA a
pik %®Ge ma teda niZsi retenény faktor aje uz§i. Takto pouzitd kombinacia staciondrnej

a mobilnej fazy je Gi¢inna pre separaciu zmesi 3Ge/*®Ga na chromatografickom papieri.

V Tab. ¢&. 2 st porovnané retenéné faktory pre piky *Ge a ®Ga pri pouziti TODGA
a 6M HNOj3 s/bez pridavku H202. Oznadenie ¥ znamena bez pridavku H20,, oznacenie

« znamend S pridavkom H2Ox.

Pridavok H20> Ry (*®Ge) Ry (8Ga)
%8Ge/8Ga X 0,452 0,849
%8Ge/8Ga v 0,100 0,850

Tab. ¢&. 2 Reten¢né faktory ®3Ge a ®8Ga ziskané pri separacii ®Ge/*®Ga na TODGA
s 6M HNOg3 porovnané pre chromatografie s/bez pridavku H20,.

3.2.3 Separicie ®Ge/*®Ga na TODGA s pouzitim HCI

Na Obr. €. 12 st uvedené ziskané chromatogrami pomocou chromatografie na TODGA,
s pouzitim HCI. Nal'avo st uvedené chromatogrami ziskané v den separacie a v pravej na
druhy den. V prvej Casti st uvedené chromatogrami ziskané bez pouzitia H202 a v druhej

s pridavkom 3 pl koncentrovaného H20:.

38



Counts

Counts

800

600

400

200 —

0

N S T T |

IS T Y T

1 \..,,M’M:

100 150 200

Position (mm)

Zmes %Ge/%Ga hned’ po separacii
TODGA,; 6M HCI

800

600

200

|

50

Position (mm)

| Ve -

100 150 200

Zmes %8Ge/%®Ga hned’ po separacii
TODGA,; 6M HCI + H20>

Counts

Counts

150

100

B T T T
100 150 200
Position (mm)

Zmes %Ge/®Ga na druhy den

TODGA,; 6M HCI

250 |
200
150

100

50

;1\'W[IW'II'T'I[II'II'TIW

100 150 200
Position (mm)

Zmes %Ge/®Ga na druhy def
TODGA; 6M HCI + H20

Obr. ¢. 12 Grafy ziskané pomocou TLC skenera s pouzitim TODGA,

6M HCI; porovnanie chromatogramov bez pridavku H20: a s pridavkom H20:

Z grafov uvedenych na Obr. &. 12 je vidiet, Zze pri pouziti 6M HCI 8Ga vytvara komplex

s TODGA aostava na §tarte. Dalej je pozorovany Siroky pik %8Ge ktory sa &iastodne

prekryva s pikom ®8Ga. Po pridani H>O2 nebol pozorovany vyrazny posun piku *Ge, no pik

bol viac symetricky. Takto pouzita kombinacia stacionarnej a mobilnej fazy nebola uc¢inna

pre separaciu zmesi ®3Ge/%®Ga na chromatografickom papieri.

V Tab. ¢. 3 st porovnané retenéné faktory pre piky %Ge a %Ga pri pouziti TODGA

a 6M HCI s/bez pridavku H202. Oznadenie ¥/« znamena to isté ako v predchadzajice;
tabulke.
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Pridavok H20» Ry (%8Ge) R¢ (%8Ga)
%8Ge/%®Ga X 0,568 0,052
%8Ge/%®Ga v 0,427 0,055

Tab. &. 3 Reten¢né faktory 8Ge a ®8Ga ziskané pri separacii ®Ge/®®Ga na TODGA

s 6M HCI porovnané pre chromatografie s/bez pridavku H20..

3.2.4 Separacie ®®Ge/*®Ga na iso-TODGA s pouzitim HNO3

Na Obr. ¢ 13 st uvedené ziskané chromatogrami pomocou chromatografie na

iIS0-TODGA, s pouzitim HNOz. Nal'avo st uvedené chromatogrami ziskané v den separacie

avpravej casti chromatogrami ziskané na druhy den. V prvej casti su uvedené

chromatogrami ziskané bez pouzitia H2O2 a v druhej s pridavkom 3 pl konc. H205.
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Obr. ¢. 13 Grafy ziskané pomocou TLC skenera s pouzitim iSo-TODGA,

6M HNOs; porovnanie chromatogramov bez pridavku H202 a s pridavkom H20:
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Z grafov uvedenych na obr. & 13 je vidiet, Ze pri pouziti 6M HNO3 sa 8Ga pohybuje
v smere toku mobilnej fazy a teda putuje s elom. Pri separacii zmesi ®Ge/®®Ga bez pridavku
H,02 sa jednotlivé piky prekryvaju, pricom *8Ge sa nepatrne komplexuje s iso-TODGA po
celej drahe. Pri chromatografii s pridavkom H20, ma pik ®3Ge omnoho nizsi retenény faktor
neZ u chromatografie bez pouZitia pridavku H2O,, okrem toho reten¢ny faktor piku ®3Ga sa
znizil. Takto pouzita kombinacia stacionarnej a mobilnej fazy je Gi¢inna pre separaciu zmesi

®8Ge/%®Ga na chromatografickom papieri.

V Tab. ¢. 4 su porovnané retenéné faktory pre piky ®Ge a ®8Ga pri pouziti iso-TODGA
a 6M HNOs s/bez pridavku H20,. Oznacenie ¥ /v znamena to isté ako v predchadzajice;
tabul’ke.

Pridavok H20> Ry (*®Ge) Ry (8Ga)
%8Ge/8Ga X 0,828 0,828
%8Ge/*®Ga v 0,040 0,765

Tab. &. 4 Retencné faktory 8Ge a ®8Ga ziskané pri separacii %Ge/®®Ga na iso-TODGA

s 6M HNOs3 porovnané pre chromatografie s/bez pridavku H20:.
3.2.5 Separicie ®®Ge/*®Ga na iso-TODGA s pouzitim HCI

Na Obr. ¢ 14 st uvedené ziskané chromatogrami pomocou chromatografie na
iIS0-TODGA, s pouzitim HCI. Nalavo st uvedené chromatogrami ziskané v den separacie
aVvpravej Ccasti chromatogrami ziskanéna druhy den. V prvej casti st uvedené
chromatogrami ziskané bez pouzitia H,O2 a v druhej s pridavkom 3 ul koncentrovaného

H20,.
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Obr. ¢. 14 Grafy ziskané pomocou TLC skenera s pouzitim iso-TODGA,

6M HCI; porovnanie chromatogramov bez pridavku H20: a s pridavkom H20>

Z grafov uvedenych na obr. ¢. 14 je vidiet, Ze pri pouziti 6M HCI sa ®Ga viaze do
komplexu s iso-TODGA a ostava na $tarte. Dalej je vidiet,, Ze ®Ge sa Giasto¢ne zadrziava
na papieri, kvoli ¢omu vznika vel'mi Siroky pik. Po pridani H202 nebol pozorovany vyrazny
posun piku %8Ge, pri¢om viésina atomov %8Ge sa na stacionarnu fazu neviaze a tak putuje
v smere toku mobilnej fazy. Takto pouzita kombinacia stacionarnej a mobilnej fazy nebola

dostato¢ne u¢inna pre separaciu zmesi *8Ge/®®Ga na chromatografickom papieri.

V Tab. ¢. 5 st porovnané retenéné faktory pre piky %8Ge a %Ga pri pouziti iso-TODGA
a 6M HCI s/bez pridavku H,0,. Oznagenie ¥/« znamena to isté ako v predchadzajuice;
tabul’ke.
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Pridavok H202 Ry (%8Ge) R¢ (%8Ga)
%8Ge/%®Ga X 0,835 0,057
%8Ge/%®Ga v 0,842 0,053

Tab. &. 5 Reten¢né faktory 8Ge a ®Ga ziskané pri separacii %Ge/®®Ga na iso-TODGA

s 6M HCI porovnané pre chromatografie s/bez pridavku H>O».
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3.3 Zhrnutie vysledkov separacie

Bola vykonana chromatografia ¢istého ®8Ga s pouzitim TODGA/ iso-TODGA  a6M
HNO3 a 6M HCL. Pri pouziti 6M HNOs sa ®Ga na impregnovanom papieri nezadrziava
a teda putuje v smere toku mobilnej fazy pri pouziti TODGA aj iso-TODGA. Pri pouziti
6M HCI sa ®8Ga viaze do komplexu s stacionarnou fazou &i uz TODGA alebo iso-TODGA
a preto ostava na Starte.

Boli vykonané separacie zmesi *8Ge/*®Ga sroznymi koncentraciami mobilnej fazy
kyseliny dusi¢nej a chlorovodikovej. Bolo ukézané, ze pouzitim stacionarnej faze TODGA
aj iso-TODGA s 6M HNOj3 ako mobilnou fazou je mozné rozdelit zmes %8Ge/®®Ga, pricom
sa zda byt délezité aby bolo ®®Ge v oxidacnom ¢&isle IV aaby nevznikali nerozpustné
hydroxokomplexy. Pre docielenie takychto podmienok bol pridany koncentrovany H20» ako
oxida¢né ¢inidlo priamo na kvapku zmesi ®8Ge/%®Ga na papieri. Takto pouzitd kombinacia
stacionarnej a mobilnej fazy deli zmes *8Ge/*®Ga tak, Zze ®3Ge ostava na Starte a ®3Ga sa
pohybuje v smere toku mobilnej fazy. Tato metoda je vhodna pre analyzu radionuklidove;j
Cistoty.

Pouzitim stacionarnej faze TODGA aj iso-TODGA s 6M HCI ako mobilnou fazou nebola
dosiahnuta iplna separacia zmesi 8Ge/%®Ga. Pri takychto podmienkach radionuklid ®Ga
ostaval na Starte a ®3Ge bolo &iastoéne retardované — zadrziavané na stacionarnej fazy, pritom
ako sa pohybovalo v smere toku mobilnej fazy. V désledku ¢oho vznikal vel'mi Siroky pik
®8Ge a ticinnost separacie nebola dostato¢na. Pri takejto kombinacii SF a MF nedochadzalo

k iplnej separacii a preto tato metdda nie je vhodna pre separaciu zmesi 8Ge/®®Ga.
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4 Zaver

Bola vykonana literarna reSerS metody extrakénej chromatografie na papieri,
diglykolamidov menovite TODGA a iso-TODGA, radionuklidov ®Ge a %Ga.
Medicinalny radionuklid 8Ga, ktory sa pouziva PET, pritomny v zmesi ®Ge/®®Ga
bol vybrany k separacii na TODGA/iso-TODGA.

Chromatografické papiere Whatman 3 boli impregnované Stacionarnou fazou
TODGA/iso-TODGA. Na chromatograficky papier bolo v priemere nanesené
impregnaciou 69,77 + 0,7 mg TODGA a 71,43 + 0,2 mg iso-TODGA. Ako mobilné
fazy boli pouzité roztoky kyslin HNO3z a HCI.

Boli vykonané a vyhodnotené separaéné experimenty zmesi Ge/®®Ga na
pripravenom impregnovanom papieri. Pre potvrdenie predpokladaného chovania
%8Ga boli vykonané experimenty s &istym %8Ga, ziskaného eluovanim géaliového
generatora. Ziskané chromatogrami boli vyhodnotené pomocou TLC skenera.
Problém, ktory mohol vznikat' pri separacii zmesi ®Ge/%®Ga mohol byt spdsobeny
vznikom nerozpustného Ge(OH)s. Ztoho dovodu bola navrhnuta modifikacia
metody separacie pouzitim oxida¢ného ¢inidla H2Oo.

Systém vyhodnoteny ako Gi¢inny pre separaciu zmesi ®3Ge/®3Ga bol: stacionarna fiza
TODGA/iso-TODGA s pouzitim 6M HNO3 ako mobilnej fazy s pridavkom H20>
ako oxidacného Cinidla.

Navrhujem aby metoda separacie spomenuta v bode 6 bola hlbsie skimana, pretoze
je potencionalne spolahliva metoda pre jednoduché, rychle a finan¢ne nenaro¢né
stanovenie radionuklidovej &istoty radionuklidu %8Ga pouzivaného v PET.

.V praci do budticna navrhujem, aby boli vykonané separa¢né experimenty s d’al$imi
radionuklidmi, ako napriklad zmes *°Sr/*°Y alebo 2%’ Ac/??'Th/??Ra/?!!Pb.
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