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NIEHTUOPUKALNOHA CTPAHUIA JOKTOPCKE JUCEPTAIIUMJE

1. Aymop

Wwme u npezume: Hophe XK. [Terposuh

Hatym u mecto pohema: 18.11.1968. IMupot

Camamme 3amocneme: WHCTHTYT 3a HykieapHe Hayke ,,.Burua®“, JlabGopaTopmja 3a pammon3oTore,
Bunua

1I. /loxmopcka oucepmauyuja

Hacmog: ,,buocniertnjarmja urpujym(I1l)-jora u meroBux pagnodapmaneyTuka‘

Bpoj cTpanmma: 225

Bbpoj ciuka: 72 y Tekery u 11 y npuiory

Bpoj Tabena: 30 y Tekcry u 19 y npusory

Bpoj oubnuorpadcekux nogaraxa: 169

YcranoBa u Mecto re je pan m3pahen: Ilpupomgro matemarnuku dakynret ([IM®), Kparyjear;
WucturyT 32 HyKJIeapHe Hayke ,,Buaua“, Jlaboparopuja 3a paguonsorone, Burda

Hayuna obmact (YK): Ananutnaka xemuja (543)
Menrop: ap IIpenpar Byphesuh

111. Ouyena u ooopana
Harym npujaBe teme: 12.11.2013. roause.
Bpoj oanyke 1 1aTym nmpuxBaTama JOKTOPCKE AUCEPTALH]e:

-Omnyka [IM®-a, Yuusepsurera y Kparyjerity opoj 800/XI-2 ox 17.10.2013. rogune
-Omnyka CtpyuHor Beha 3a [IpupogHo MaTemaTtnike Hayke YHuBep3uTera y Kparyjesiry 6poj

IV-01-605/12 ox 12.11.2013. roguue

Komucuja 3a oeHy 1010OHOCTH TeMe M KaHANAATA!
-Omnyka [IM®-a, YHuBep3urera y Kparyjesiy 6poj 510/XV-2 ox 28.08.2013. ronune

1. np Ilpenpar Byphesuh, penosuu npodecop [IM®D-a y Kparyjesity, H.0. aHATUTHUKA U HEOPTaHCKA

Xemuja

2. np Muena bBokuh, HayuHu caBeTHHK MHCTHTYTa 3a HyKjIeapHe Hayke ,,Bunua“ y Beorpany, H.O.
Xemuja

3. np [dparan MawnojioBuhi, Baupeauu mpodecop Xemujckor ¢akyirera y beorpamy, H.0. aHaIUTHYKA
Xemuja

Komucuja 3a oneHy U oa0paHy JOKTOPCKE cepTalyje:
-Omryka [IM®-a, YauBep3ureta y Kparyjesmy opoj 1260/XI-1 ox 23.12.2015. roguae

1. np Ipenpar Byphesuh, penosau nmpodecop [IMD-a y Kparyjerimy, H.0. aHATUTHIKA H HEOPTraHCKa
XeMuja

2. np JuBHa Bokuh, HaydHu caBeTHUK MHCTHTyTa 3a HykieapHe Hayke ,.Bunaua“ y Beorpany, H.0.
XeMuja

3. np lparan Manojnosuh, penoBau npodecop XeMujckor ¢dakynrera y beorpamy, H.0. aHaTUTHYKA U
HEOPTaHCKa XeMHja

4. np Jbybunka JoxcoBuh, nouent [IM®-a y Kparyjesumy, H.0. aHaTUTHYKA XeMHja

Harym onOpane nucepranmje: . . 2016. ronune







Osa oucepmayuja je ypahewa y Hucmumymy 3a Hyxkieapuwe uayke ,,Bunua™ u y
Hnemumymy 3a Xemujcke nayke Ilpupoono-wamemamuukoe gpaxyrimema y Kpazyjesyy.

3axsamyjem ce op Ilpeopazy Byphesuhy, pykosoouoyy oge oucepmayuje, na nomohu
VKA3AaHO] ¥ MOKY uzpaoe 0802 paoaq.

Hp lpacany Manojnosuly ce 3axsamyjem Ha KOPUCHUM Cycecmujama Koje cy Mu
onaKwane uzpaody oucepmayuje.

p Jbyounxu Joxcosuh u op /Juenu bBokuh ce 3axeamyjem Ha naxicou80 RPOYUMAHOM
paoy u cyzecmujama moKom nucara oucepmayuje.

Hesany Jaxosmwesuhy ce 3axeamyjem na nomohu y npakmudHom paoy.

Hp Kcenuju Kympuh u op Tamjanu Ilemposuh Tpmuh ce 3axeamyjem Ha nomohu
NPUTUKOM 000Ujatba UmMpujyma MemopancKom eKCmpaKyujom.

3axsamyjem ce capaonuyuma Hncmumyma 3a nykneapne nayke ,,Bunua“ xoju cy mu
NOMO2NIU NPU UHCIPYMEHMATHUM MEpPerouMd.






CIIMCAK O3HAKA:

a EMITHPHjCKa KOHCTaHTa KOja 3aBUCH OJ IPUPOJIC MeTalla

ATMP aMUHOTpHUC(MeTHIICHPOCPOHATHA KUCETHHA)

Aox AKTUBUTET OKCHUIOBAHOT O0JIMKA

Ared AKTUBUTET PEIYKOBAHOT 0OJIMKA

a-HIB O-XHUJIPOKCUOYTHpAT

an ¢dpakuuja ojeAHE BPCTE Y pacCTBOPY

b EMITHPHjCKa KOHCTAHTa KOja 3aBUCH OJ IPUPO/IE JIUTaH/1a

B MO3UTPOH

B, TEPMOJIMHAMHYKA KOHCTAHTA PaBHOTEXKE

B, KyMYJIaTUBHA KOHCTaHTa CTa0MIIHOCTH

CMPO kapoamomnmerundocun okcun (Carbamoyl methyl phosphine oxide)

Cy KOHIIEHTpall1ja METAJTHOT jOHA

Cp KOHIICHTpAIlWja JIUTraH1a

ch ol MOYETHA MOJIapHa KOHIICHTpAIMja METPAITHOT jOHA JIOHOPCKO] (a3u

D,, Koeduuujentu pacrnonene merana

DOTA 1,4,7,10-rerpaazouuxnononexan-1,4,7,10-rerpacupherna kucenmHa

DOTATATE DOTA’-Tyr’-Thr-octreotide

DTPA JTUEeTUIIEHTpPUaMUHIIEHTacupheTHa KHCelnHa

DTPMP JTUETUIIEHTpPUaMUHTETpaMeTUIeH-(pocoHCKa KUCelInHa

DOTMP 1,4,7,10-uuknonoaeI-reTpaaMuH-TeTpaMmeTiiieH-pocdoncka
KHCEeJTHHA

ECCLES (Evaluation of Constituent Concentrations in Large Equilibrium Systems)
KOMITjYTEPCKH TPOTPaM 3a MOACTHUPALE Y KPBHO] TIIA3MHU

DEHPA mu-(2-etunxekcuin) ¢pocdopna kucenuna, ((CgH,,0),PO,H)

DTA nudepeHnrjaaHa TepMallHa aHaJIu3a

DSC nudepeHnnjanana ckeHupjyha kajopuMeTpuja

EC €JIEKTPOHCKH 3axBar (electron capture)

EDTA eTWIeHIuaMUHTeTpacupheTHa KHceIuHa

EDTMP eTUJICHANAMUHTETPAMETHIICHPOCPUTHA KUCETHHA

EMC EIIEKTPOMOTOPHA CHUJIa

E° KOHCTaHTa Koja y ceOH caJap>Ku CTaHIapJHU MOTEHLIK]ja eJEeKTPOIe
E; TG y3UOHU MTOTEHLIN] Al

€ MOPO3HOCT MeMOpaHe

e(hUKaACHOCT EKCTPaKIIH]je
Er e(hUKaCHOCT YKJIambama
fu Koe(HIMjeHT aKTUBHOCTH BOJJOHUYHOT jOHA



f KOe(HIMjeHT aKTUBHOCTH

AG npomMeHa crioboxne ['mbcose enepruje

Gly TJIMLIUH

HDEHP ouc-(2-etmnxekcun)-pocdar

HPLC TeyHa XpomaTtorpaduja 1moj; BACOKUM IMPUTHCKOM

HF myrba MmemOpana (enrit. hollow fiber)

1 JOHCKa jaunHa

ICP WMHIYKOBaHa KyIJIOBaHa Ija3ma

JESS, IUPAC, NIST 6a3e nmonmaraka

K, CyKIIeCBHA KOHCTaTa CTa0MIHOCTH

KSM-17 2-eTHIIXEKCHIT-2-eTHIIXEKCUIT-(OChUTHA KHCEIIMHA

LLE TEYHO-TeuHa ekcTpakiuja (enri. liquid-liquid extraction)

LFER JMHeapHa Kopenaija cinoboanux enepruja (euri. Linear Free Energy
Relationship)

M MEMOpHjCKU edekart

ML, KOMIUIEKC METajla ca JIMTaHJA0M

NTMFs Muxkpoduntepu (Nuclear track micro filters)

NTMP HUTpHIOMeTHIeH(DOC(HUTHA KICEITMHA

n JUTaHHU Opoj

n CPeIEbH JINTAaHHHA OPOj

n, Opoj MOJIOBA METAITHOT jJOHA Y aKLIETITOPY

np Opoj MOJIOBA METAJTHOT JOHA Y IOHOPCKH] (ha3u

nh! ToYeTHH GPOj MONIOBA METATHOT jOHA y JOHOPCKO] (a3

PET MO3UTPOHCKA eMHUCHOHA ToMorpaduja

POT HNOTEHIIMOMETpHja

PTFE noJu(reTpadyaopoeTeH)

PE MOJINETUIIEH

PP MTOJTUIIPOIIUIEH

p MIPUTHUCAK

Oa Op3uHa MPOTOKA aKIenTopa

Qp Op3uHa MPOTOKa JI0HOpa

SLM UMIIperHupaHa TeyHa MemOpaHa (eHrs. supported liquid membrane
extraction)

SIT crienipuvHa TeopHja JOHCKE MHTEPAKITH]E

TBP TpubyTundocdar

TGA TEpPMOIpaBUMETPHjCKa aHAJIN3a

T TEPMOANHAMAYKA TEMITEPATYPA

Tipn MOJIyBpEME pacnajia

ir PETEHIIMOHO BpeEMeE

uv yITpaJbyOM4acTa CrieKTPOCKOIHja

YREE UTPHUjYM H peTKe 3eMJbe - (yttrium rare earth elements)
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Y,0;-Al,03-Si0, (mukpochepe)
UTPUjYMOM CTAOUIIMCAHU IIUPKOHU]YM
UTpUjyM-6apujym-0akap oKcua
3aBpIITHA TaYKa TUTPALIH]e

3acuhieHa KaJuoMenoBa elneKkTpoaa

Cenaparuonu ¢GaxTop






Cnucax cauka

CIIMCAK CJ/IMKA

Bp. 1 Ha3uB ciuKe

Ciauka 1.

Ciauka 2.

Cauka 3.

Ciauka 4.

Ciauka 5.

Cauka 6.

Cauka 7.
Canka 8.
Canka 9.
Cauka 10.
Cauka 11.
Cauka 12.
Cauka 13.
Cauka 14.
Cauka 15.

BudyHkuknoHamHu xeaaTopu Koju ce Hajuemhe KopucTe y HyKJIeapHO]
MeTUIHA

Pacnopen KuCEOHMYHUX W a30THUX aTOMa Y PaBHUMA U HUXOBa pelaTHUHBA
YAaJbEHOCT

Monekynapaa ctpykrypa Na[Y (H,O)(DOTA)] noka3yje kBaxpaTHo
AHTPUNPU3MATUYHY TE€OMETPHjy TIIEAaHO KPO3 KpHCTAOrpadcKy X-0Cy

budynknmonaman xematm 3a  pamnooOenekaBame OMOMOIIEKyna ca
WTPHjYMOM
Anda BpeanocTH y 3aBucHoct of pH 3a dpochopny kucenune (H;PO,)

I'paHOB 1Hjarpam 3a MOTEHIHOMETPH]cKy TuTparmjy 4,26:10™* mol dm™ HCIl
ca 0,0982 mol dm™ NaOH.

Onpehusame E° crakiene enekrpoie
[Tpumep XKobose meToze
Cxematcku NpHKa3 TepMoBare
Cxema knacuune DTA amapatype
I'enepucame curnana kog SEM-a
Cxema eneKTpOHCKOT MUKPOCKOTIa
[pumun paga ESI MS

Cxema MaceHOT CIIEKTPOCKOIIa

Enexrponutruka henuja 3a NOTEHIMOMETPH)CKY THTPALIU]Y

Slika 16. a) Cxemarcku npuka3 eKcriepuMeHTaIHor aemna SLM ekcrpakiyje,

0) Cxemartcku puKa3 paja KOHTaKTopa.

Ciauka 17.
Ciauka 18.

Ciauka 19.

Camuka 20.

Ciauka 21.

Ciuka 22.

Ciuka 23.

Ciuka 24.

Ciuka 25.

Enextpoxemujcka henuja 3a nobujame Y

Tutpanmona kpusa 0,5 mmol dm?, 1 mmol dm?, 3 mmol dm>, 5 mmol dm™
u 10 mmol dm™ YCl; ca 0,1 mmol dm™ NaOH na Temneparypu 310 + 0,5 K
y pucyctBy 0,15 mol dm™ NaCl.

I'panoB mujarpam 3a tutpauujy ImM Y(III) y 0,15M NaCl ca 1,0000 M
NaOH (a) 3ajeano ca rpa¢puukuM npukaszom oapehusamwa E° u ky (0).
3aBuCHOCT XUApOKCHIIHOT Opoja zy o1 pH mpu xunponmsu Y (III) jonay 0,15
mol dm™ NaCl, T=310 K

ESI MS cnexrap xunponuse Y (III)-jona konnenrpammje 1 mmol dm™ Ha
pH 5,48 cHUMIBbEH y TO3UTUBHOM MOAY

ESI MS cnekrap xuaponuze Y (IIl)-jona konuenrpanuje 5 pmol dm? Ha
pH 2,63 cHUMIbEH y TO3UTUBHOM MOJY
ESI MS cnexrap xunponuse Y (III)-jona konnenrpammje 1 mmol dm™ Ha
pH 4,84 cHUMIBbEH y TO3UTUBHOM MOAY

ESI MS cnekrap xuaponuze Y (IIl)-jona konuenrpanuje 5 pmol dm? Ha
pH 6,21 cHUMIbEH y TO3UTUBHOM MOJY

ESI MS cnekrap xuaponuse Y (IIl)-jona konuenrpamuje 5 pmol dm? Ha
pH 2,63 cHumibeH y HeraTUBHOM Moy ca KoHycom o1 70 V

CTp.
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Jlokmopcka oucepmayuja

Cauka 26.

Ciuka 27.

Cauka 28.

Cauka 29.

Cauka 30.

Camuka 31.

Ciauka 32.

Camnka 33.

Cauka 34.

Ciauka 35.

Camnka 36.
Canka 37.

Canka 38.
Ciauka 39.
Ciauka 40.
Ciauka 41.
Ciuka 42.

Ciauka 43.
Ciauka 44.

Ciauka 45.

Ciuka 46.

Ciauka 47.

Cauka 48.

Cauka 49.

Camuka 50.

Camuka 51.

ESI MS crextap xuaponuse Y(IIl)-jona konnentpammje 5 pmol dm™ wa pH
5,34 CHUMJBbEH y HETaTUBHOM MOZY

ESI MS cnexrap xumpomuse Y (IIl)-jona xonuentpamuje 5 umol dm™ na pH
6,21 CHUMJBEH y HETAaTHBHOM MOJY

SEM — mukporpadwuja Tamora Y (III)—xunpokcuma HOOMBEHHX TallOKEHEM
momohy NaOH

SEM — mukporpadwuja tanora Y (III)—xunpokcuma HOOMBEHHX TallOKEHEM
nomohy NaOH y ayToknaBy

Hudpakrorpam mpaxa Taora UTPHjyM-XHIPOKCHIA TOOUBEHOT TAIOKEHEM
nomohy ypee

Hdudpakrorpam mpaxa Tanora HTPHjyM-XUIPOKCHAA JOOUBEHOT TaJOXKEHEM
MoMohy HaTPHUjyM-XUPOKCUIA Y AYyTOKABY

Judpakrorpam mpaxa Tanora HTPHjyM-XAIPOKCHAA JOOUBEHOT TaJOXKEHEM
noMohy HaTpHjyM-XHIPOKCHIA Y ayTOKaBy U xkapeHor Ha 1073 K

TG u DSC kpuge 3a Y(OH); xoju je nobujen tanoxemem nmomohy NaOH u
ypee

Wndpanpsenn criektap tanora 1001jeHOT XUPOTEPMATHUM Tal0KEHEeM Ha
co0HOj Temmeparypu

Hudpanpsenu criekrap tajgora qo0Hj€HOT TaJOXKEHEM Ca YPeoM

IR cmextap Tanora Y(OH); HakoH kapema

[otenunomerpujcka tutpanuja DTPA pactBopom NaOH y 0,15 mol dm™
NaClua 310K

3aBHUCHOCT THUTPALMOHOT IapamMeTpa, d, oa pH TOKOM KOMILIEKCHpama
Y(III) - DTPA cucrema y 0,15 mol dm™ NaCl cpemnn Ha (310,0 £ 0,5 K) 3a
KOHIIEHTPallMOHE OAHOCE [Y*],: [DTPA]=1:1u 1:2

Cnexrap DTPA y ESI+, y oncery on 10 go 500 Da
DTPA y ESI- mony, y oncery ox 10 no 1000 Da
Cnexrap YCl; u DTPA y 0,05 % HCI, ESI- mony
Cnekxrap MS/MS DOTA y ESI+ moxny

Cnexrap cmeme YCl;u DOTA y ESI- mony

[Norennmomerpujcka tutpanuja cmemre Y(II)-jora u mumpodmokcanmaa
pactBopom NaOH y 0,15 mol dm™ NaCl na 310 K

ESI-MS crekrap pactBopa Y-CPFX (pH=5.5, [Y*]=0.01 mmol dm>,
[CPFX]= 0.03 mmol dm™)

3aBucHoct koHuenrpauuje Y(III) on Bpemena y moHOpckoj (a)
akienTopckoj (asu (0) nmpu pazIuIUTUM Op3rHaMa IPOTOKA

3aBucHoct koHuenrpauuje Y(III) on Bpemena y moHOpckoj (a)
aknenropckoj (b) dhasu npu paznuuuTIM Op3WHAMa POTOKA aKIENTOpa
PannoaktuBEM pacraj 'Y I0GHjeHOT eNeKTPOXEMHjCKOM CElapaiijoM y
Tpajamy o1 700 yacora; a) JinHeapHa U 0) JlorapuTaMCcKa 3aBUCHOCT
CTpoHIIMjyM — WTPHjyM Yy paBHOTEXH: a) HWHCTAaHT TAHKOCIJIOjHA
xpomatorpaduja u 0) nanupHa Xxpomartorpaduja

KonTposia kBanurera HUTpUjyMa IOOMBEHOI €JIEKTPOJM30M: a) HHCTaHT
TaHKOCJIOjHa XpoMaTorpaduja u 0) nanupHa Xxpomarorpaduja

HPLC pamuoxpomarorpam 3a 'Y-DOTATATE: a) makon 15 muyra ox
obenexaBama u 0) 24 caTa HAKOH 00eJe)KaBama

63

64

65

66

67

67

68

69

69
70
70

71
72
73
73
74

74
74

75

76

79

80

82

83

84

85



Cnucax cauka

Cauxka 52. TG-DTG-DSC kpuse paznarama Y(OH); koju je Tamosken nomohy NaOH

Cauka 53. 3aBHCHOCT cpelller MPOTOHCKOT Opoja iy oa pH 3a koHnentpanuje I mmol
dm® u 2 mmol dm® DTPA (u=0,15 M NaCl, T = 310,3 K)

Cauka 54. 3aBUCHOCT Cpejmer JMraHgHor Opoja Opoja n ox p[DTPA], u= 0,15 M
NaCl, T=310K

Camka 55. Kpupa popmupama 3a cucteM Y(III)-CPFX. Cy = 1 mmol dm?, Ceppx =1, 2
1 3 mmol dm” (u= 0,15 M NaCl, T = 310 K)

Cauka 56. Bpemencka 3aBucHOCT mapamerapa edukacHoctu E (0), Er (m) u M (0) y
SLM eKCTpaKIIHOHOM CHUCTEMY Ca PEHUPKYIAHOHOM BOJCHOM (hazom

Cauka 57. 3aBucHocT mapamerapa edukacHoctn E (O0), Ex (m) uw M (o) y SLM
EKCTPaKIOHOM CHCTEMY Ca PEIMPKYIallMOHUM BOACHUM (azama

Cauka 58. OnpehuBame pH BpegHOCTM Ha  KOjEMa  OTIOYHELE  TaJlOKEHHE
EKCTparnoalijoM IjiaToa Ha KpuBoj a -pH

Canka 59. Jlonpunoc AZ,, 3aBpcry Y(OH),

Cauka 60. [IuctpuOyuuonu nujarpam xuaponutndkux komiviekca Y (III)-jona y 0,15
mol dm” NaCl na 310,0 + 0,5 K

Ciuka 61. Jluctpubyrmonn aujarpam DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl ua 310,0 + 0,5 K

Cauka 62. OppehuBame KoHCTaHTe cTaOmIHOCTH bjepymoBoM MeTonoM

. n

MOJTyTaJIaCHOT MOTCHIIH]jaja, logﬁ / log[DTPA]

Ciauka 63. Jluctpubyrmonn aujarpam kommiekca Y (IIN)-DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl
Ha 310,0+0,5K

Canka 64. Crpykrypa kommuiekca Y-DTPA. TpomumeH3noHaTHM TpPHKa3: IPBEHE
KyTJIUIE MPEACTaBIbajy KHOCCOHHYHE aTOMeE, IUIaBe — aTOME a30Ta, CUBE —
aToMe yrjbeHuKa

Cauxka 65. Crpykrypa xomruiekca utpujyma ca DOTA nobujenux ESI MS TexHukowm.
a) mpuxas jona [DOTA + Y>" - 4H'] u 6) npukas joHa mobujeHor
nenameMm [DOTA +Y3 40" -C,Hy].

Cauka 66. Jluctpubyuuonn aujarpam xomrmrekca Y (IIN)-CPFX y 0,15 mol dm™ NaCl
Ha 310,0+ 0,5 K

Ciuka 67. Hajseposatauja ctpykrypa [Y(HCPFX)] 'y pactBopy

Cuiuxka 68. Hajsepopatauja ctpykrypa [Y(CPFX),]" y pactBopy

Cauka 69. HajsepoBatnuja ctpykrypa [Y(CPFX);] y pactBopy

Camka 70. Hajseposatuuja ctpykrypa [Y(HCPFX),CPFX]*" y pacTsopy

Cnauxka 71. HajsepoBatuuja ctpykrypa [ YOH(CPFX),] y pactBopy

Cauxa 72. PMI xpuBe ca qurananMa

CIIUCAK CJIMKA TPUJIOT A

8II. [Nojenunayne ciuke crieKTapa HTPHjyM-XUIPOKCH A HAKOH 3arpeBama Ha

333,393,523,673,973 1 1073 K

Canka 8 II-1. IR cmexrap Tajora uTpHjyM-XHIPOKCHIA HAKOH 3arpeBama Ha 333 K

Cauka 8 I1I-2. IR cmexrap Tajgora uTpHjyM-XHIPOKCHIA HAKOH 3arpeBama Ha 393 K

94

98

100

104

109

109

114
120

120
125

126

127

128

130

131
132
132
133
134
134
138

185
185
185



Jlokmopcka oucepmayuja

Cauka 8 I1I-3. 1R cnekrap Tanora uTpujyM-XuApOKCHIa HAKOH 3arpeBama Ha 523 K
Cauka 8 I1-4. 1R cnekrap Tanora uTpHjyM-XuAPOKCHIa HAKOH 3arpeBama Ha 673 K
Cauka 8 I1I-5. 1R cnekrap Tanora uTpujyM-XuApOKCHIa HAKOH 3arpeBama Ha 973 K
Cauka 8 I1-6. IR crnekrap Tanora uTpujyM-XuApOoKcHIa HAKOH 3arpeBama Ha 973 K
Cauka 8 I1I-7. 1R cnekrap Tanora uTpujyM-XuApOKCHIa HAKOH 3arpeBama Ha 1373 K
Cmuxka 911  Cnekrap DTPA CaNau YCl;

Canke 18 II. Macke 3a yHoc noaartaka y nporpamy Hyss 2009

Cauka 18 I1-1. Macka 3a yHOC YKYITHHX KOHCTaHTH UTPHjyMa ca MaJlUM MOJIEKYJIHMa

Cauka 18 I1-2. Macka 3a yHOC KOHILIEHTpal{ja MajiX MOJIEKYJia ¥ 3Ha4ajHUX MeTaa

Cauxka 18 I1-3. Macka 3a yHOC KOHCTaTH TIPOM3BOJIa PACTBOJBMBOCTH I0jCIUHHX

HEOPTraHCKHX aHjOHa Ca UTPHjyMOM
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Cnucax mabena

CIIMCAK TABEJIA

bp. u Ha3uB Tabese cTp.

Tabena 1. Koncrante nporonoBame DTPA Ha 398,0 £ 0,1 K, I=1M (H+,

NaCl wu H', KNO; CpeanHa) 17
Ta6ena 2. Ilponecu koju ce mory ucnutuBatu nomohy DTA/DSC 35
Ta6ena 3. Ilperien ycrnoBa 3a TaloXeHe UTPUjyM-XUIPOKCHIA 50
Ta6ena 4. YcnoBu moj xojuma cy cammana ESI-MS mepema Y(III)-jona y

BOJICHOM pacTBOpY 51
TaGena 5. Bpemnoctu cranamapaHor enekrpogHor norenunujaza (E°) npwu
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[Tpenmet oBe mucepranuje je mpoydaBame Ouocrnenujanuje Y (Il)-jona y xymanoj
KPBHO] TIJIa3MH XUAPOIUTHYKUX TTporn3Boa U komiuiekca YIII)-jona ca DTPA, DOTA u
nunpodIokcaniHOM. Y  TOM IWJbY BpIIeHa Cy TMpoydyaBama XHAPOIU3E W
xommiekcupama YIII)-jora Turpanujama y 0,15 moldm™ NaCl cpemunn Ha 310 K. TTopex
tora momanu o xuaponusu Y(II)-jona u momarm o kommekcupamy Y (III)-jona ca
DTPA, DOTA wu munpoduiokcanmaom nodujenn cy ESI-MS texaukom. Mopdonoruje
Pa3TMYUTUX BPCTA TAJIOTa UTPHUjYM-XUAPOKCUIA CYy MCIHUTHBAHE TIOMONY €IeKTPOHCKOT
MHUKPOCKOIIA U PeHTIeHCKe Nudpakiirje mpaxa.

Tano3u cy Ttakohe mnoaBprHyTd TepMmorpaBumerpujckoj anammzu (TGA) u
UCIIUTHBAHU WH(QpALPBEHOM cCIieKTpockonujoMm, Texuukom KBr mmmyne. ITopen Tora,
KOMIIjyTepCKUM MoJiesioBameM moMmohy MejoBor (May) mMojena KpBHE Iia3Me JT00W|eHH
Cy MoJalM O pPacHoAeidd UTPUjyMa y XYMaHO] IUIa3MH M yTBph)EHH cy JOMHUHAHTHU
KOMIUIEKCH UTPHjyMa ca MOJIEKyJIMMa Majie MOJEeKyJIcke mace. Jpyru neo mucepranuje
ce omgHOCH Ha o6mjame 'Y KojuM ce obenexasajy oprancki moiekyntd (DTPA u
DOTA) koju ce KopucTe y HyKJICapHO] METUITTHH.

Pesynraru noOujeHu y oBoj TE3H CY:

e Onpehene cy BpeqHOCTH KOHCTAHTH CTAOMITHOCTH XUAPOJUTHYKKX KomIriekca (log
Bpa): Y(OH)*" (log Bi.; = -7,71 + 0,05), Y(OH)," (log Bi.» = -16,42 = 0,03),
Y(OH); (log P13 = -26,01% 0,03), Y2(OH),"" (log B2 = -14,23+ 0,05), Y3(OH)s*"
(log Bg’_5 =-3420=+ 007) u Y4(OH)66Jr (IOg B4,-6 =-37.10 £ 008)

e Xunponusza Y(III)—jona je takohe npoyuaBana u ESI-MS TexHukom mnpu uemy cy
noTBpheHe XUAPOIUTHUKE BpPCTE KOje Cy o/ipel)eHe MOTEeHIIMOMETPH)CKOM METOOM.
Ilopen ®HX, IETEKTOBaHE Cy W XHUAPOJIMTUYKE BpCTE€ TETPAMEPHHUX jJOHA ca
BHCOKMM  Haemektpucammma:  [Y4(OH)4(H,0)]%,  [Y4(OH),CL]* u
[Y4(OH);CIH,0]*".

e PeHTreHcKOM aHalMu30M je Hal)eHO Na KpUCTATHH UTpHUjyM-xujpokcun, Y(OH)s,
KOJH je 100HjeH XUAPOTEPMAITHOM METOIOM MpHIIaga mpocTopHoj rpynu P63/m. Ha
SEM cnunm oBako J10OMjeHOr Tajora ce BHJE XEeKCaroHaJHE UIJIMYacTe YeCTULe
penatuBHO jenHakux auMenswja (8 x 0,5 pm). TepmorpaBumerpujcka Hu
MH(]panpBeHa aHadu3a Tajora yka3uBajlia je Ha caapikaj KPUCTAJIHE BOJE Koja ce
ryom Ha Behum TtemmepaTtypama, nok Ha 873 K moma3zu mo Tpanchopmarivje
UTPU]YM-XUJIPOKCU]IA Y UTPU]YM-OKCH/I.

e PaHoTexkHe KoHcTare mnporoHoBaka DTPA (log B,q) cy Ttakohe onpehene
noteHuromerpujckoM merogom: HDTPA (logP ;= 9,9540,02), H,DTPA (logBi» =
18,68+0,01), H3DTPA (logBis = 23,30+0,03), HDTPA (logBi4 = 26,55+0,02) u
HsDTPA (logBi s = 29,51+0,03).

e [lpoyuaBameM komiuiekcupamwa y cucremy Y (III)-DTPA ce momno no 3akipyuka
na ce popMHpajy MPOTOHOBAHU U OOMYHHM KOMIUJIEKCH Ca KOHCTaTaMa CTaOMIHOCTH
(log Bp.qn): [YDTPA]* (logBi1o = 22,51%0,03) u [YHDTPA] (logPiia =
24,41+0,05).
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VY cucremy Y(II)-CPFX ce ¢dopmupajy mpoTOHOBaHM UM OOMYHH KOMIUIEKCH Ca
KoHCTanTama crabuwmmoctn: [YHCPFX] (log By = 13,98 + 0,01),
[Y(HCPFX),]*" (log Bi22 = 27,35 + 0,01), [YH(CPFX),]*" (log Br.i2 = 16,50 +
0,02), [Y(CPFX),]" (log B1o2 = 10,80 + 0,02), [YOH(CPFX),] (log Bi.12 = 0,78 +
0,03), [Y(CPFX);] (log Bios = 14,87 + 0,01), [YH(CPFX);]" (log B1.13 = 24,05 +
0,02), [YH,(CPFX);]*" (log Bias = 31,45 £ 0,03) u [YH3(CPFX):]*" (log Biss =
39,47 +0,01).

Cnenmjammja Y(II)-jona y XymaHo] 1uiasMu je mpoydaBaHa momohy mporpama
HySS2006. Kopumihen je MejoB Mozen mia3me Koju je ykibyunBao 43 nuranna (26
aMUHOKHCENINHA, 7 HEOPraHCKUX JIMTaHajaa, 8 KapOOKCHUIHMX KHUCeIWHAa U 9 joHa
MeTana KOjH Cy JOMHHATHTHH y opranmsmy (Ca’’, Mg®", Zn®", Pb>", Mn*", Fe’',
Fe’, Zn*" u Cu®"). KoHcraHTe CTaGHIIHOCTH METAIHUX jOHA Ca JIUTAHINMA Cy y3eTe
u3 nureparype. KoHleHTpanuja utpujyma koja je KopuuiheHa y OBOM MOJEINY je
msnocuna 1 x 107 mol dm™ mro oxroBapa KOHUEHTpALHMjH KOja Ce KOPHCTH Y
pagnonykinenanoj Teparmmju. Haleno je ma je Y(IID)-jon xommentparmje 1x 107
mol dm > y HOpMaTHOM cepyMy JOMHHAHTHO Be3aH 3a mutpare (YCit = 47,63 % u
YCit, = 2,98 %) u kap6onare (Y(CO3), = 32,46 % u Y(CO3) = 10,60 %), nox je
BpJIO MaJM €0 Be3aH y oOmmky okcanara (YOxa = 1,57 %). Ykonuko ce
KOHIICHTpalMja WTpHjymMa moBehaBa IUTpaTH OCTajy [IOMHUHAHTHAa BpCTa ca
HEIIPOMEE-CHIM YIEIIOM TIPH KOHIeHTpamjama 1x 10° mol dm™ u 1x 107 mol
dm™ (47,63 % u 47,62 %). Ilpu Behum koHueHtpanuja Y(III) jona 1x 107 mol
dm>, 1x10° mol dm> u 1x10° mol dm> kao HOMHHAHTHH, jaBbajy ce
HEpPAcTBOPHA jeinmbeha UTpHjyMa ca kapooHnatuMma (Y2(COs)s()) ca yaenom usmely
85,64 % u 98,98 %. Kana je y cepymy npucytan suraai DTPA, oxzaa je KoMruiekc
Y (III)-jona ca DTPA nomuHaHTaH, IITO OBaj JIUTaHA YMHU €(PUKACHUM areHacoM 3a
U3JIy4YUBamke UTPUjyMa U3 OpraHu3Ma.

IIpu nobujamy uTpHjyma MEMOpPAHCKOM €KCTpakiujoM HaleHo je aa ce HajoosbH
onnoc pacnozaene Y (III)-jona u3mely BogeHe u oprancke ¢aze moctuxe ca 15%
DEHPA y nonekany. McnuTtuBaH je yTuiaj pa3auuuTUX Op3MHA MPOTOKA JI0HOpa U
akuentopa Ha excrpakuujy Sr(II) m Y(III)-jona. Hahenu cy HajonTumManHuju
yerosn (Qa= 0,8 cm’ min"'u Qp=4,7 cm’ min™') 3a excrpaxuujy Y (III)-joma.

Kontpona kBamurera 'Y u3 ,home-made” *°Sr/*’Y remeparopa Bpmena je
,,BARC” TexHuKOM, a HAaKOH TOTa, JOOW]eHH yCl, ,j€ KopuiheH 3a obenexaBame
DOTATATE. Konrtpona obenexxeHor mpousBoja je BpiieHa nomohy HPLC-a u
SepPak C-18 xonowne.



Summary

SUMMARY

(Abstract)

The subject of this dissertation was biospeciation of Y(III) ion in human blood
plasma. To this end characterization of complexation equilibria of Y*© with DTPA,
DOTA and ciprofloxacine and production of yttrium-90 from Sr/Y generator was made.
Hydrolysis and complexation of yttrium were investigated using potentiometric
mesurenment with glass electrode in 0.15 mol dm™ NaCl ionic medium, at 310.0 + 0.5 K.
In addition, data of the hydrolysis of yttrium (III) ion and complexation of yttrium (III)
ion with DTPA and DOTA were obtained by ESI MS technique. Morphologies of various
kinds of yttrium-hydroxide precipitates were examined using a scanning electron
microscopy. Precipitates were also analyzed by thermogravimetric analysis (TGA) and
infrared spectroscopy using KBr pill technique. Computer modeling May model was used
for the determination of yttrium species in human plasma and certain dominant yttrium
complexes with small molecules. The second part of the Thesis relate to the separation of
Y from *°Sr with high radiochemical yield and purity, that can be used for labelling
organic molecules (DTPA and DOTA) which are used in nuclear medicine.

The obtained results can be sumarized as follows:

e The stability constants of hydrolitic complexes (log B, 4) were: Y(OH)*" (log Bi-1=-
7.71 £0.05), Y(OH)," (log B1.»=-16.42+0.03), Y(OH); (log B1.3=-26.01% 0.03),
Y,(OH),*" (log B2 = -14.23+ 0.05), Y3(OH)s"" (log Ps.s = -34.20 + 0.07) u
Y4(OH)s** (log Pas=-37.10 £ 0.08).

e Hydrolytic species determined by potentiometric method were confirmed by ESI-
MS method also. Hydrolytic species containing tetramer ions with high charges
were: [Ya(OH)s(H20),]*", [Y4(OH),CL]*" 1 [Y4(OH);CIH,0]*".

e The hydrolytic precipitation reactions with NaOH or urea as precipitating agents
were studied. The obtained precipitates were characterized by the X-ray diffraction,
the SEM technique, thermal analysis (TG-DSC) and infrared spectroscopy. Powder
X-ray diffraction (XRD) characterization indicated that the product, which was
obtained by a hydrothermal method, could be indexed to a pure hexagonal phase of
Y(OHy3, [space group: P63/m], and no peak shifts and other impurity phases appear.
Scanning electron microscopy (SEM) observations indicated that the product was
composed of chaotic spread needle particles. These needles were relatively uniform
in size length of 8 um and up to half a micron thick. The thermogravimetric and
infrared analysis of the precipitate indicated a adsorbed and crystal water which
were lost at higher temperatures. Transformation of the yttrium- hydroxide in
yttrium-oxide was made at 873 K.

e Stability constants of protonated DTPA (log Pp.q) were determined by
potentiometric method: HDTPA (logBi; = 9.95+0.02), H,DTPA (logPi, =
18.68+0.01), H3DTPA (logBis = 23.30+0.03), H4DTPA (logBi4 = 26.55+0.02) u
HsDTPA (logBi s = 29.51+0.03).
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Investigation of complexation in the system Y(III)-DTPA indicated that protonated
and non-protonated complexes exist in solution with stability constants (log Byp.q.):
[YDTPAJ* (logPi.10=22.51+0.03) u [YHDTPA] (logB.1.1 = 24.41£0.05).

The speciation of Y(III)-ions in human plasma has been studied by computer
simulation using the program HySS2006. May’s model that included 43 ligands (26
amino acids, 7 inorganic ligands, 8 carboxylic acids, 2 protein) and 9 metal ions
which are dominant in human blood plasma (Ca2+, Mg2+, Zn2+, Pb2+, Mn2+, Fez+,
Fe*, Zn®" and Cu®") was used. Stability constants of metal ions with ligads were
taken from literature. Concentration of yttrium in the model was 1 x 10° mol dm~,
which corresponds to the concentration that is used in radionuclide therapy. In
normal serum Y(III) ion is bound to citrates (YCit = 47.63 % and YCit, = 2.98 %)
and carbonates (Y(COs3), = 32.46 % and Y(CO3;) = 10.60 %). Amount of
yttrium bound to oxalate is very small (YOxa = 1.57 %). Increasing the total
concentrations of yttrium up to 1% 10® mol dm > and 1x 10" mol dm™ complexes
of yttrium with citrates are still dominant species with unchanged share of 85.64%
and 98.98%. Further increasing concentrations of Y (III) ions from 1x 10° mol dm™
up to 1x 10° mol dm™, leads to appearance of insoluble species of yttrium-
carbonates Y,(CO3)ss)).

Separation of yttrium(Ill) from strontium(Il) with 15 % (v/v) di(2-ethylhexyl)
phosphoric acid (DEHPA) in dodecane was carried out in a hollow fiber supported
liquid membrane (SLM) extraction system operated under closed-loop recirculation
of the donor and acceptor phase. The effect of different flow rate of donor and
acceptor in the extraction of Sr(Il) and Y(III) ions were investigated. Optimal
conditions were found (Qa = 0.8 cm® min" and Qp = 4.7 cm® min™") when the yield
of Y(III) in the acceptor phase reached 60 % after 360 min with a molar ratio of
Y (IIT) to Sr(II) in the acceptor of 250:1, as compared to1:25 in the donor phase.

Preparation of Y in , home-made" *°Sr/*’Y generators with defined chemical and
radiochemical purity was carried out electrochemicaly in two cycle electrolysis
procedure. Quality control of the resulting yttrium is determined by ,,BARC"
technique and subsequently used for labelling DOTATATE. Control of the labeled
product was performed by HPLC using SepPak C-18 columns.
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Paguodapmaneyrtuiin 0asupaHd Ha pazIUUUTAM  MOJIEKYJIMMa OO0eNeKECHUM
uTpujymomM-90, ce KOpHucTe NpHU TPETMaHy HEONEpaTUBHHX BpPCTa TyMOpa, Kao H Y
PaMjaIHoH0j CHHOBEKTOMHjH. Belnko nHTepecoBame 3a kopumheme 'Y y TepaneyTcke
CBpXe MOTHUYE 300T HKETOBUX HYKJIEApHUX KapakrepucTHKa (ti»=64,1, Epya— 2,3 MeV,
6e3 emucuje y 3padema). JlocrymHocT 'Y ca BpIO HHCKOM PaXHOXEMH]CKOM
KOHTaMHUHAIII]OM j€ O]l CYIITHHCKE BaXKHOCTH Y TepaneyTCKoj MPUMEHH.

[Tocrojame gyroxxuByher nmpeTka Sr ca BPEMEHOM IOJIY’)KMBOTa 021 28,9 roauHa u
kpaTkoxuByher motomka 'Y Ham omoryhaBajy (hOpMEpame reHepaTopcKor CHCTEMa.
HMako mocroje HEKOJIMKO BpcTa TIeHepaTopa, HpeMa JUTEpaTypHUM MoJalnuma,
€JIEKTPOXEMUJCKU T€HEpPaTOpU U T'€HepaTOpH 3aCHOBAHM HAa TEYHUM MeMOpaHama umajy
HajBehy mepcrnekTuBy.

MembOpaHcka ekcTpakija ce Takohe Ha3uWBa W MepTpakiyja u Oa3upaHa je Ha
TpoaszHoM cucTteMy ca opranckoM (asom (Teuna memOpaHa) Koja ce Hallazu u3Mely aBe
BojieHe (aze W TpeACTaBba AITCPHATUBHY METONY KJIACHYHO] TEYHO-TCYHO]
excrpakuju. [Ipema nuTepaTypHUM TOJaIiMa, KOPUCTH C€ 3a pa3/iBajarbe IIHPOKOT
olicera pacTBOPEHUX CYICTaHIM YKJby4yjyhu OHOJIOIIKE MOJIEKylle, METaJIHE jOHE,
opraHcke 3araljuBade U paaHOHYKIIHIC.

EJleKTpoXeMHjcka METO/Ia je MPeUIOKeHa Kao Pelierhe K cermapamuju Y o *°Sr
v nobujame *°Y KOjH CIyKH TIpH MO3HTPOHCKO emucHoHOj Tomorpadmju (ITET).
JlutepaTtypHu TMojaly MOKa3zyjy Ja €JIeKTpOXeMHjcKa cemapalyja mnpejacTaBiba J100po
pememe jep omoryhaBa BelnMKy e€(hUKACHOCT y3 MHUHHMAaIHY KOHTAMHHAIHM]y OKOJHOT
IPOCTOPA.

Pagunodapmanieytuiin Koju ce KOPUCTE y Tepanmuju Cy Y XEMHJCKOM CMHCIY
KOMIUIEKCHA jeIMbEemha Y KOjUMa Ce Kao LEHTPAJIHM jJOHH jaBJba)y pPaJUOAKTUBHU
M30TONH MeTajla ca oL UIU [3 pacmanoMm, JOK Cy JHUTaHO OPraHCKU MOJEKYJIU KOJU CYy
crocoOHM Ja cTBapajy xenare. OBM MOJIEKYIM IOpeA TOora LITO Cy XenaTopu 3a
paguoMeTall UMajy U YJIOTy Ja ce BexXy 3a Omomoiiekya. 300T Tora ce W Ha3HBajy
OoudynkuonanHu  xenatopu. HajmosHatwju w10 caga  HajBume KopuuiheHH
OM(QYHKIMOHAIHM  XE€IaTopu Yy  paJMOXEMUJU  UTpHUjyMa  Cy: 1,4,7,10-
TeTpaazouukiIogoaekan-1,4,7,10-rerpaaneraTHa KHCEIMHA (DOTA) u
IUeTUJIeHTpUuaMuH-nieHTacupherna kucenuna (DTPA).

Knunuuka ucnuTHBama MOKazyjy JAa je elMMHHAIMja paguodapMaleyTuka H3
opraHu3ma yriaBHOM Op3a u notiyHa. CMmartpa ce u Aa je MeTaboinyka TpaHncpopMmaimja
panuodapmalieyTuka yriaBHOM MuHUMainHa. Mehytum, y onpeheHuM ycrnoBuMa Moke
nohn 10 uWcHoJhbaBamka TOKCHYHHX edekaTa WUTpUjymMa W TO Kaja je eTUMHUHAIN]a
panuodapmalieyTuka CHpedeHa WM TpOoJyXKeHa M KajJa Jojla3u J10 JUCOLUjaIuje
pammodapmareytuka. Taga ce UTpHjyM pacmnojiesbyje u3Mely paznmuuuTux JIuraHana
KpBHE IIIa3Me, IMpBEHCTBEHO, ¢ocdara, kapboHaTa M XuApokcuaa. buocnenujanmja
3aBHCHM HE caMo oj Tmpupoje pamuodapmaneytnka Beh W ox mpucycTBa IpYyrux
NOTEHIMjalTHUX JMraHajga y KpBHOj IUIa3MH Kao M HeopraHckux joHa. [Ipema
JUTepaTypHUM Mojanuma crnenujanuja u ouoguctpudbynuja Y(III)-jona y xymaHoj
IUIa3MH, Cy NpOYyYaBaHE y MPHCYCTBY OrpaHUYEHOr Opoja JMraHaja, Tako J1a MOCTOjU
notpeba ga ce mpomupy Opoj JIUTaHana KOju ¢€ KOPUCTH MPHJIMKOM HCTIMTHBama. Tako
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je, mopen Beh HaBeneHHMX OM(YHKIIMOHATHUX XeJaTopa, Y UCTPAXKUBABE YKIbYUEH U
nuIpodIoKcaliH, KOjU MpeIcTaB/ba YeTBPTY T'€HEpalljy XMHOJIOHA aKTUBHUX Ha ['pam-
MO3UTUBHE OakTepuje © AaTUNHYHE TATOrCHE KOjU CYy Y3pOUHUIM HHQEKIHja
pectiupatopHor Ttpakta. Kako ce Y(III)-jon y opranuszaMm yHOCHM KOMILJIEKCHpPaH
muranguma DTPA u DOTA xoju ce xopucre y HyKI€apHO] MEIUIMHU TOTPEOHO je U
BUX YKJbYYUTH MPUIMKOM MPOpadyHa pacioiesie OBOT jOHA Y XyMaHO] IJIa3MHU.

Cwmatpa ce na je Y(III)-jon y opranu3my yriaBHOM HpUCYTaH y OOJIMKY CBOjUX
XUAPOTUTHYKUX KoMIuiekca. OmaBae Moke aa ce 3akjbydd fa narepakuuja Y (II1)-jona u
JIUraHaza y OWOJIOIIKMM YCIOBMMAa MPEJCTaBJba HMHTEPAKIHMje Cca XHUIPOIUTHUYKUM
KOMIUIEKCUMa UTPHjyMa.

VY mpeTxoaHuX TPUIECET TOAUHA, XUAPOJIN3a UTPHUjyMa je MPOydaBaHa MOBPEMEHO
noMohy pa3IMYUTUX METOJa ajdM HUKA/Ja HHjEe CHCTEMATCKU HCTPAXEHO (HOpUMHpame
XUJIPOJIUTHYKAM KOMIUIEKCA UTpUjyMa. Y JIUTepaTypH MOTY jaa ce Hal)y mojenmHadHa
UCIIUTHBAKkA XUIPOJIU3E UTPUjyMa MM TEPMOTPaBHUMETPHjCKa aHAIKM3a TaJora UTPHjyM-
XHIPOKCUAA, &l HE M TOAAald O UCIHTHBAKY HAa MAace€HOM CIIEKTPOMETPY.
[ToTrenuuomeTpujcke  MeTOA€ 1ajy  HajKOpUCHHje  HHQoOpMalHje O  BpcTama
XUJIPOJIUTHYKHX KOMJIEKCAa, Ka0 M O MHUXOBHM KOHCTaHTaMa craOuiaHocTH. MaceHa
CIIEKTPOMETpHUja HaM Takohe MOKe JaTH JOCTa IojaTaka O BpCcTamMa XHIPOIUTHYKHX
KOMIDJICKCA KOje MOTY JIa Ce jaBe y pacTBOpHMA.

Crabminoct komiekca utpujyma ca DTPA, DOTA u nunpodiaokcaiiiHOM ce MOXe
onpehuBaTH MOTEHIIMOMETPH]CKH U MAaCEHOCTICKTPOMETPH]CKIM MEpEeHhUMa.

I{usb ucTpakuBama OBe JOKTOPCKE T€3€ NPEACTaB/ba U3HANIAKEHE XUAPOIUTUYKIX
BpcTa U ojpehuBambe HUXOBUX KOHCTAaTH y CHUCTEMHMMa KOjU Cy KOMIATHOMIIHH ca
XyYMaHOM KPBHOM TTa3MoM (Bogenn pactosop 0,15 mol dm™ NaCl ua 310,0 K). Taxohe
onpehuBame KOHCTaHTH cTabmwiHOCTH uUTpujyma ca DTPA wu nunpodrokcannHom
oMmoryhaBa noOujame MojaTaka KOjU c€ KOpPUCTe NpU cHeuujauuju u onpehusamy
ouoguctpudbyyje Y (1ll)-jona y xymanoj rmiasmu.

JlobujeHn pe3ynraTd MOTry OMTH KOPHUCHH Kao OCHOBA 3a pa3BOj M pa3yMeBambe
HOBUX aHTUTYMOPCKM aKTHBHHUX KOMILIEKCA, Ka0 U 3a pa3yMeBame MHTEpakluja uzmehy
KOMILJIEKCA Mpesla3HuX MeTalla U MOJIeKyJia o1 OMOJIOMIKOr 3Havaja.
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1. Onuru geo

1.1. UTtpujym

Utpujym (Y, JaTUHCKU yfrium) je XEMHUJCKH €JeMEHT ca pexHuMm Opojem 39,
aToMmcke mace 88,90585. To je cpebpHO-0emn MeTan Koju ce 4ecTo Kiacu(dukyje 3ajeHo
ca JJaHTaHUJUMa W ,,peTKUM 3eMJbama’ Kao *’TICeyIOJIaHTaHU[  ca KOjuMa ce 3ajeHO
U pa3Mmatpa, a y Jureparypu ce decto kopuctu ckpahenuna YREE (yttrium rare earth
elements). OBo mpou3wMiIa3u U3 YNHEHUIIA J1a UMa MCTO HaelleKTpucame (+3), MPUOIHUKHO
WCTH JOHCKHU PaJIijyC, CIUYHE XEMHJCKE OCOOMHE ca JIaHTaHUIMMa, a Takole u 300T Tora
IITO C€ y MPHUPOIM HE Haja3M Kao cinobomaH eneMeHT Beh yBek y koMOMHanuju ca
MUHepaluMa peTkux 3eMasba [1-3]. Mme je nobuo npema Urepbujy, mecty y LlIBenckoj y
4yrjoj OnM3uHU je mpoHalleH MuHepas MpPBOOMTHO HAa3BaH ,,UTpHja” OJAKJIEe Cy MOpen
UTpHjyMa U3BOJEHH U JPYTHU JaHTaHUTH [2, 4, 5].

1.1.1. ®u3nuke U XeMHujcke 0cOOMHE UTPHjyMa

®usuuke ocobune: T'ycruna urpujyma je 4,47 g/em’® 10K cy Tauka Tombema 1795
K u Tauka xipyuawa 3611 K [6]. [Ipu gyxem uyBamy Ha Ba3gyxy ce IpeBIaYd
CUBKacTUM okcuJioM. Ha coOHOj TeMIieparypu ce Haja3u y CTaOMIIHOj TYCTO YITAKOBAHO)]
IECTOYTraoHO] CpPYKTypu Koja Ha 1743 -1763 K mnpenasu y wmoaudukaumjy ca
LHEHTPATHOCUMETPUYHOM KyOMYHOM pemieTkoM ca crpanunama on 0,411 nm. Yuct
uTpujyM je mek (TBpaoha mo Brinellu usznocu 45-50 kg mm™) u 1aKo ce obpabyje. [Ipu
3arpeBamy Ha Ba3Ayxy y MHTEepBaly o 643 — 698 K, xao u ko nantanuga, oopasyje ce
L[PHU TycTH (UIM OKcHaa, A0K Ha Temmepatypu Behoj ox 1033 K mounme MHTE3MBHA
okcupanmja. Criopo pasnaske BOJy, H TO TeK IIPU 3arpeBamby, pacTBapa ce y MUHEPATHUM
kucenuHuMa (cropo y cuphetsoj). [locrojan je mpema 6a3ama, JOK IIpU 3arpeBamy CTyIa
y pPEaKIrjy ca XaJJOTeHUM eJIEeMEeHTHMa, cyMIiopoM, pochopom, azotom u yribeHukom. Ca
BOJIOHMKOM, y uHTepBaiy o 588 -1813 K oOpasyje craOunHe MeranmHe Xuapujae
pasznuuuTor cacrtaBa. O0Opa3syje jgerype ckopo ca cBuM eneMmentuma [7]. Kao TpoBanenTHH
MeTan rpagu okcuae tTuna M,O; [8]. YV npupoam ce Hanasu y MUHEpalIUMa 2a00IUHUMY
(2Be0O-Y,03:-Fe0-2S10,) u kcenomuny (YPQOy) [4].

Xemujcke ocobune: Utpujym ce Hanasu y Il B (3.) rpynu nepuogHor cucrema u
MIMa eIeKTPOHCKY KoHburypammjy Y: 1s* 2s® 2p°® 3s” 3p° 4s® 3d'° 4p° 55® 4d' wm kpahe
[Kr] 4d' 55, 3ajenno ca ckanaujymMom i nauTaroM hopmupa camo M° ™ jore.

AkBa jorn M*" xumponmsyjy y Boam Ha cienehn naunm:
[M(#,0),]" +H,0 2 [M(OH)H,0),.[" +H,0"

WUrpujym naje nperexxno M(OH)*™ jome amu taxohje u My(OH),'". Meranuu
UTPUjyM ce 100Mja pelyKUHOM TpUQIIyOopHaa 3aTo HITO je XJOPU UTPHUjyMa HUCYBUIIIE
BOJIaTUJIaH [8].

Oxcux utprjyma Y»Os je Gene 6oje, AujaMarHeTHdas, ryctuse 5,85 g cm™ (t =
2688 K, ti; = 4573 K), xpucranusyje y kyonynoj pemeruu. Mma cnabo 6asHe ocobune,
xuapockomnan je u azacopOyje CO, u3 Bazayxa. IlpaktuuHo ce He pacTBapa y BOAU
(pactBopsbrBoCcT My je 8-10° mol dm™) amm ce parapa y MHHEpATHHM KHCETHHAMA
rpaaehu conmu. Xuapat utpujym-okcuaa Y(OH); maga y Buay 6e0r TUXTHjacTor Taiora
nejcTBOM 0asza MM aMOHH]jaKa Ha Beoma pazonakene pactBope conu. Y(OH); uma 6a3uu


http://sh.wikipedia.org/wiki/Latinski
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KapakTep, Majlo ce pacTBapa y Bomu (pactBopssmBoct 0,5-10° mol dm™), nok ce y
XJIOPOBOJIOHUYHO], a30THO] M CYMIIOPHO] KHCEIHHH J0Opo pacTBapa oOapasyjyhu
onrosapajyhe conu. [Ipu crajamy Ha Ba3ayxy IMOCTENIEHO CE MPETBapa y KapOOoHaT.

Kapbonar utpujyma ce Tanoxu y Bumy kpuctamoxuzapara, Y»(COs);2H,O mpu
peaknuju kapOoHaTa aMOHMjaKa, HaTpUjymMa WIM Kajdujyma ca coiuma utpujyma. [lpum
3arpaBamy J00Hjajy ce cMece HOPMAaHOT U xuapokcu kapoonara Y(OH)CO; [7]. Jenna
on kapakrepuctuka Y (II[)-kaTjoHa y BOACHHUM pacTBOpPHMA j€ HETOBO JIAKO TAI0KCHE
aHjOHMMAa TIOMYT XHIpoKcuaa, hocdara wim kapobonara. Bucokum adurmurerom Y (III)-
joHa mipema ¢ochaTHOM aHjOHY MOXKE C€ 00jaCHUTH HETOBO BE3UBAmE 3a KOCTH [9].

Kon mantanuaa u utpujyma yHyTpanimi 4f eeKTpOHU Cy 3aKIIOHBEHH O] CIIOJPHIX
yTHIaja TIpeKnanameM ca 5%, 5p° i 6s” JbyckaMa M HHCY YK/bYdeHH Y CTBapamby Bese, Ia
Cy MHTEpakiuje ca ~’TBpAUM’’ JTOHOPCKHM aTOMHMa, oryT amuHa-N u kapOokcunaTa-O
nperexkHo joHckor kapaktepa. Crnobomuu Y(III)-jon je y BomeHoM pacTtBOpy
KOOp/JIMHUCAH Ca BEIUKUM OpojeM Mosekyna Boje. Dopmupame MeETaTHOT Xelara
mojpa3ymMeBa 3aMEHy MOJIeKyJia BOAE MOJEKyJIMMa MOJIUICHTATHOT Xxenaropa. 300r
BeimmunHe Y (III)-jona xkoopaumuammonu Opoj je m3mehy 7 m 10, mTo je TUNMYHO U 3a
ocraze nantanuae. Koopaunamnuonu 0poj 6 3a Y(III)-jon ce mojaBibyje qocTa peTko 0K
Cy KOOpJMHAIIMOHU OpojeBH 8 U 9 mocTa 4ecTH ca mouaeHTaTHIM xemnaropuma [10-12]

1.1.2. U30T0NIM UTPHjyMa

Utpujym uma 32 uzoroma ymje ce aromcke mace Hamaze usmely 80-99 Da, mpu
YeMy je MOCTOjaH caMo jenaH - u3oromn 89, koju npeacrasiba 100 % mpupogHor cacraBa
oBOr enemeHTa. M3ornu urpujyma ca macama 86 m 90 Da ce kopucTe y HYyKJI€apHO]
MEIMIIMHA B TO: *°Y y TO3HTPOHCKO] emucronoj Tomorpaduju (ITET-aujarHocTika) n
Y 3a paauotepanujy. [Topen oBux oj 3HaYaja cy U U30TOIMHU Y(T1,=79,8 h, E,=388,5
keV, E, = 484,8 keV) u **Y(T,, = 106,6 h, E, = 898,0 keV, E, = 1836,1 keV) anu 360r
CBOJUX HEMOBOJbHUX (PU3MUKHX KapaKTepUCTHUKa (JIyro BpeMe IMOJypacrajga U BHCOKE
€HEepreTcKe BPEeAHOCTH Y - (OTOHA) HE KOPHUCTE CE€ y HYKJIEapHO] MeIUIMHU Beh camo y
pany ca )KUBOTHIaMa KoJ| cTynuja Ouonuctpudynuje [13-18].

360r CBOjuX DU3MUKHX KapaKTEPUCTHKE W30TOm *°Y (ti, = 14.7 h, 66% EC, 34%
B", Epsmax = 1,2 MeV) ce KOpHUCTH y TIO3UTPOHCKO eMHUCHOHOj ToMorpaduju 3a in vivo
npaheme GuomguctpuOymmje Y pagmodapmaneyTHka y TOKy Tepammje. OBaj
pagmoHyKTHA ce Hajuemhe n00Mja y LMKIOTpOHY mpeko peakimje Sr(p,n)*®Y
6omOapaoBameM oboraheHor cTpoHujyma-86 nporonnma enepruje 10-14 MeV [19, 20].
Jlpyri HauuH 100HMjama u30TOma 'Y je GoMOapaoBame MPUPOAHOr pPyOHaMjyma
gecrnnama “He exepruje 10 34,5 MeV no peaxtmju "Rb(*He, 3n)*Y; mama ce osa
Metona pehe ymorpebspaBa 300r Beher cajpxaja paAMOHYKIMIHUX HedocToha (mopen
u3otoma Y no6ujajy ce u mzororm bt MOSMEEIMYY 16 1 360r unmenue 1a BehnHa
ITET nenTapa nocenyje nukiaorpone Hucke enepruje (Ep+ = 11-18 MeV) [21-24].

300r CBOjUX MOBOJHHHUX OCOWMHA: B~ 3pauema 0e3 Y KOMIOHEHTE, MOIYKHUBOTA O]
64,1 h, u Bucoke enepruje od 2,3 MeV, nzoton urpujyma ca macerum 6pojem 90 (°°Y) ce
IIUPOKO KOPUCTH TPH TPETMaHy YBPCTHX M HEONEPATHBHUX TyMOpa y MUJbAHO]
panuotrepanuju [25-33]. YV nedyewy OojecHMKa ca NPUMapHUM M METaCTaTUYKUM
KaplMHOMOM jeTpe kopucte ce Y-90 mukpochepe koje ce aaMUHUCTPUPA]y TPEKO
xernatuuke aprepuje. OBakBa IMJbaHa Teparnuja je mokasaia J1a iMa HEKOJIMKO MPEAHOCTH
y OJHOCY Ha CHOJhAllllbl CHON 3pauera, Ipe cBera 300r MOryhHOCTH J1a CENeKTUBHO


http://sh.wikipedia.org/wiki/Izotop
http://sh.wikipedia.org/wiki/Atomska_masa
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ucnopyuu Behe 103e 3padema Ha [nJbaHe TyMOpPCKe henuje, CMambeHO ITETHO JIejCTBO Ha
OKOJIHE OpraHe, Kao U MOTYNHOCT Jieuermha MYJITUILTMIMPAaHUX MeTacTas3a [34, 35].

Y Hucke criermuuHe aKTHBHOCTH, KOjH CE yIOTpe6baBa MPHINKOM TPETMaHa
KapIUMHOMA jeTpe U y paJUOCHHOBEKTOMH]H, MOXE C€ IPOU3BECTH HEYTPOHCKOM
aKTHUBAIMjOM Y Y HYKJICapHOM pEeaKTopy: 89Y(n,y)gOY. Hacynpor Ttome y umibaHoj
Tepamuji HEONMEPATHBHAX M METACTA3HPAHMX KapuHHOMa KopuctH ce Y Behe
aKTUBHOCTH KOjU ce J0o0Wja W3 paAuoOHYKIHIHUX TeHeparopa Oa3upaHux Ha
PaBHOTEXHOM CTamy MpEeTKa 2S¢ KOJH C€ pacmajaa y HoTOMaK Ny [36].

P21):[1/10(1)21pMaueyTI/ILu/I1 0a3upaHd Ha Pa3IUYATHM MOJICKYIHMa OO0EIeKCHUM
utpujymom-90, ce gocTa KOpuUcTe IpU LKUJbaHOM TPETMaHy KaHIlepa, UHTPaBacKyJIapHO]
panuoTepanuju, Kao ¥ 'y paiijallioH0j CHHOBEKTOMH]jH [37-44].

Muxkpocdepe (cTakia) koje caapike 10 23 MOJIApHUX MPOILIEHATa UTPH)yM-OKCH/Ia
(Y203-A1,05-Si0, (YAS)), oanukyjy ce BHCOKOM XEMHjCKOM CTaOWIHOIINhy, MMajy
CKOpO YjeHAaYMHH MOHOJUCIICP3HU JHjaMeTap, Ma ce KOPHCTE Yy PaauoTepardju Kao
MEIMjyM KOjU CITY’)KH 332 UCTIOPYYHBAE PATMOAKTHBHOCTH TIPU TPETUPABY TyMopa Ha
pa3IMYUTUM OpraHuMa y Teny namnujeHta (Opaxutepamnuja). OBa Tepamuja je moceOHO
Ba)KHA 3a KaHIIEpPE ca HEMOBOJAHUM TIIporHo3ama [45].

1.1.3 loOujame MeIMIMHCKH Ba’KHUX H30TONA UTPUjyMa

Jloctymaoct °Y ca BpIO HHCKOM KOHTAMMHAIIEOM ST je Of CYIITHHCKE
BOKHOCTH y TEPANeyTCKO] MPHMEHH, HMajyhu y BHAY 1a ce ST JIOKAIN3yje y KOCTHMA.
360r CBOT Ayror BpeMeHa momyxuBoTa (28,9 roamHa) 'St ¥Ma Bpio HUCKY MAKCHMATHY
J03BOJbEHY TpaHuIly y Teny doBeka on 74 kBq (2 pCi) [46]. 3a caga HajnpuxBaTJLUBUJU
METOJ, 34 IIPOU3BOIBY Y Bucoke crenupuYHe aKTUBHOCTH j€ IyTeM PaJHOHYKIHIHOT
reseparopa.

KoHnenTt paanoHyKIMIHOT TE€HEpaTopa ce 3acHMBAa Ha IyroXuByheMm IpeTKy u
kpaTkoxuByhem moToMKy. HajmosHaTHji pagHOHYKIMAHH TeHepatop je - Mo/”™Tc
TEHEpPATOp KOjH Ce KOPHCTH Kao M3BOP PagHoOaKTHBHOT ~ "Tc y mmjarsoctuiu. ITopen
OBOI' KOHCTPYMCAHU CYy MHOTHU F'€HepaTOpH KOjU C€ KOPUCTE Y AMjarHOCTHUIM U Teparuju
momnyt: **Ge/*®*Ga, **Zn/**Cu, "™*W/'®Re u *°Sr/°Y.

Crpormmjym - utpujym (*°Sr/”°Y) reneparop ce cactoji o1 cTpoHImjymMa-90 Koju je
IyroXkuByhu rnpenak, a Koju 06era pacnagoM npenasu y uTpujym-90 o cxemu:

90 f(0.54MeV) 90y, B(2,28MeV) 90
307 it > 402" (crabumnan) (1)

28,74y 64,08%

Crponmujym-90 je mpousBon HykieapHe ¢ucuje. [Ipucyran je y 3Ha4ajHOM U3HOCY
y HUCTpPOLIEHOM HYKJEapHOM TOPUBY M Kao paJMOAKTHBHU OTIAA y HYKJIEAPHUM
peakTopuMa, a jaBjba C€ M IpU HYKJIEapHUM Ipobama. Y ciydajy ducuje TepMalTHUX
HeyTpoHa npuHoc u3 U-235 uznocu 5,5%, u3z U-233 uznocu 6,8% 1ok je uz Pu-239 camo
2,1%. Kako ce y ¢ucumoHuM mnpousBoauMa MOry HahMl CKOpO CBHU paJlOaKTHUBHU

' PagmodapmaneyTHIn Cy IEKOBH KOjH Caipike PaIHOHYKIHAE M PYTHHCKH Ce€ KOPHCTE Y
HYKJICapHOj MEIULIWHY 32 JHjarHOCTHKY WIN Tepanujy pa3nuuutux Ooxectu [47-53]. Cxopo cBu
pamuodapManeyTHIl ce aIMIHACTPUPA]Y ITyTEM HHTPaBEHCKE HHjEKITH]e.
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€JIEMEHTH TO j€ BEOMa Ba)KHO UTPUjyM OJIBOJUTH HE CaMO OJ OJ CTPOHLHMjyMa Beh u of
OCTaJIUX IIpou3Boaa Gucuje.

. 0 .
Y ocroBu mocroje wetnpu Bpere C St/*’Y remeparopa a moxena je W3BpIIeHA HA

OCHOBY HauWHAa OJIBajarba UTPHjyMa OJi CTPOHLHUjyMa: XpoMarorpadCcku, eKCTPaKIMOHH,

TeHepaToOpH 3aCHOBAaHH HA TEYHUM MeMOpaHaMa M eJIeKTPOXEMH]CKH T€HEePaTOpH.

XpomaTorpapcku reHepaTopu ce€ 3aCHUBAjJy Ha YHOTpeOU pa3IMYUTHX
cranpoHapHEX (asa Koje 3ampxkaBajy ~ Sr, 1ok ce 'Y enyhpa ca MOOHIHOM (asoM.
Crapuju TunoBHu reHeparopa cy kopuctwin Dowex 50 kao craunoHapHy ¢asy I0k ce
elyupame BpIIWIO JlakTaTtoM [54], mertanosom u anerarom [55], okcamatom [56],
nutpatoMm [57] m momohy EDTA [58- 60]. KacHuju reHepatopu Koju Cy KOPHUCTHIIN
Howex 50 cy ycaBpiaBanu nojemasameM pH Bpennoctu u monaputera EDTA. Tako cy
UYunon u XuatoBuu (Chinol M, Hnatowich DJ) mnocturiau na mpo6oj St Ha KomnoHH
oyne mamu on 0,1 % xopumthemem 0,003 M EDTA na pH 4,6 [61]. TakBa konoHa je
Morua aa pa3asoju camo 25 mCi *Sr. Bowe 0/IBajambe j€ MOCTUTHYTO enyupameM ca 0,03
M uutparom Ha pH 5,5 rie je mpo6oj 6uo g0 10° %, a mto je HajBepoBaHHUje TOCIEAMITA
kopihema KoyoHe ayrauke 18 cm u mupoke 4 cm, a koja 3axteBa 100 cm™ pacTBopa 3a
enyupame. Takohe je kopumheHa u Aminex A-5 cMojia kKao cranuoHapHa (asa, 0K je
enyupame BpiieHo nomohy 0,7 M a-xuapokcudyrupara (a-HIB) mpu pH 5,4 [62].

Jloma ocoOuHA OpPraHCKHUX CMOJIA J1a MEHajy OCOOMHE IOJI YTHUIAjeM 3padcika je
n30erHyra ynorpeboM HEOpraHcKux ajgcopOeHaTa. JenHo of] pellema NpecTaB/ba KOJIOHY
KOja je MymeHa IUPKOHH]YM-aHTUMOHATOM KOjH je MpeTXOoAHo mpunpemiber y 0,2 M
a30THO] kucenuHu. Enynpame Y ce Bpuu nnomohy 4 M HNOs, a nocie aecet enyupama
nobuja ce 80 % utpujyma [63].

I'enepaTopy 3aCHOBAHM HA eKCTPAKLMjH OOUYHO CE CaCTOj€ U3 TPU KOMIIOHEHTE:
WHEPTHOT HOcadya, cTainoHapHe (a3ze u MoOwiHe daze. Y auteparypu A00po omucaH
TeHepaTop KOPUCTH XeNnTaxjopo-Ouc-1,2-nmukapOoauko0antaT KPYHCKH €KCTPaKLMOHU
cucteM rie je cereparmonn daxrop o Y/Sr)=10’ 3a jenny excrpakuujy [64]. Hemocrarak
EKCTPAKIIMOHUX METOJA CE BUAM y TOME IITO C€ MOPAajy M3BOJHTHU JIBE KCTPAKIH]je, TIe
je TpBa mpena3ak UTpHjyMa y OpraHcky (asy a 3aTHM peeKCTpakiMja y BojaeHy a3y, a
HaKOH Tora Ou Tpebaso 1a ce UTPUjyM MPEeBeie Y KeJbEHU 00JIHK.

Jour jesian o1 HauMHa 3a pazBajame 'Y o1 ° St je momohy umnpecnupanux meunux
memobpana (Supported Liquid Membrane, SLM) koje 1o cactaBy npeacTaBbajy MoauMep
nonytr noaurerpadayopoerwiena (PTFE, Ttednona) ca cyOMHKpOHCKMM mopaMa y
KojuMa c€ Haja3u pacTBapad. Ako pactBapaud (y Hajehem Opojy cy TO OpraHcka
jemumbEemha) calpKi JIMTaHIl KOJU MOXeE Ja KOMIUIEKcHpa oJAroBapajyhy joHCKY BpCTY,
oHJa he ce M3BPIIUTH TPAaHCTIOPT U3 CMEIIE ca jelHe CTpaHe MeMOpaHe Ha APYTYy CTPaHy
KOja caZpxu oarosapajyhu peuunujexr [65].

Muxkpodunrepu (Nuclear track micro filters, NTMFs) cy npunpemibeHu on
noMaMUIHUX (oNMja Koje Cy XEMMJCKM M paJuOJIOUIKM CTa0WJIMCaHe U MOTy ce
kopuctutd kao SLM mocne umnperaupama ca 1:1 memaBuHOM OucC-(2-eTHUIXEKCHII)-
docparom (HDEHP) u tpubyrundocharom (TBP). OBakBe memOpane najy moOpe
pesyaTate aim Cy J0CTa HeCcTaOWiHE TOJ YTUIAjeM 3padema Ma WX j€ MOTPeOHO
JEKOHTAMHUHUPATH TOcIe ynoTpede [66, 67].

3a pasaBajambe ce KOPUCTH U TediioHCKa MeMOpaHa Yy KOjy je MHKOpHOpHpaH 2-
eTUIXeKcu xuaporeH-2-etunxekcuingpochonar (KSM-17) kao xemarop, kKoja pasaBaja
JIOHOPCKY KOMOpY Koja campské cMemry °Sr - 'Y ma pH 2 rme je memujym HNO; u
aKuenTopcky komopy rae je cpeamna cmema IM HCI i 1 M HNOs; [68]. [Ton oBum
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yclioBUMa, Kpo3 MeMOpaHy ce Tpancmopryje camo 40 % wurpujyma. [IpomeHoMm ycnoBa
MOXe Ja ce ao0uje W Behu NpHHOC aiM OHJA j€é OH KOHTaMHHHPAH CTPOHIIM]YMOM.
[TobGospIame ce MOoCTIKE YBOhEHEeM IBOCTENICHOT TeHepaTopa ca JiBe MeMOpaHe Koje Cy
nmperaupane ca KSM-17 u kap6amomnmermidochun okcuaom (Carbamoyl methyl
phosphine oxide, CMPO). OBakBu reHepaTopu MOTy OMTH CUMYJITAaHH U CEKBEHIIH]aTHH.

EnexTpoxemujcku reHepatopu: Pazapama OpraHcKux cMolia U MeMOpaHa Ioj
yTuIajem 3 3payerma BUCOKE SHEpPTrje Kao M BeJIMKa 3allpeMUHa pacTBOpa Koju ce 100uja
Mory ce u3behu ymorpebom eneKTpOXEeMHjCKOT HauyMHa W3/Bajamba. OBakaB HA4YHMH
u3nBajama cy Beh yrorpebmm Penunur (Reischl) [69] u Yoo [70] 3a oxajame *°Y wu3
Muwrpamckux kommuuHa (50-150 mg) obGorahenor “~Sr koju ce xopuctu y PET
UCIUTHBamkUMa. EJEKTposin3a je BpIIeHA Yy JiBa CTYIEha TaKo Ja je MpBa eJICKTPOJIn3a
BpiieHa ranBaHoctaTudkud Ha 2000 mA 06e3 Memama JOK jé aproH MPOIYINTaH KpPo3
pacTBOp 3a CBe BpeMe Tpajama enekrpoiuse. Kao cpeauna je kopunrhena pasz0imaxeHa
kucenuHa, a pH ox 2,5-3 je moxemena y3 momoh 3 % amonujym-xuapokcuaa. Karona us
MIpBE €NEKTPOIN3e je KopuitheHa Kao aHoAa y JIPYroj eIeKTPOIM3U KOoja je BpIIeHa MpH
CIIMYHUM YCIIOBHUMA, C TUM IITO je MpuMemeHa cTyja ox 230 mA. Crnupame je BpIIEHO y
2 cm” cMerne 1:3 eTaHON/a30THA KHCEIHHA.

JIykuh [71] je Takohe mHpUMEHHO €NEKTPONHM3y y JBa CTYNHA, AIA Y HCTOj
enektpoxemujcoj henuju. I[IpBa enextponusa je BpiieHa npu crpyju og 2000 mA 1ok je
npyra BpireHa Ha 600 mA. Y1BpheHo je 1a ce pacTBOp rpeje YKOIUKO ce MPUMEHH jadya
cTpyja. Memame pacTBOpa TOKOM €JIEKTPOJIH3€e, Ka0 M MPOITyIITakhe HHEPTHOT Taca HHje
HEOITXOHO jep /I0JIa3u 0 HHTE3WBHOT MeIllamba PacTBOpa YCIe | 3/1Bajarba BOJOHUKA.

Hacynpot oBum panosuma Yakpasaptu (Chakravarty) u capagaunu cy 3anasuwim aa
je enexTponm3y 00Jbe M3BOIUTH HAa KOHCTAHTHOM ITOTEHIIMjAy HEro NMpH KOHCTAHTHO]
ctpyju [72]. MoryhHocT na ce CTpOHIMjyM JIeNOHyje Ha KaTogu ce nosehaBa ca
noBehameM MOTEHIM]aja 1a je Tako MOTEHIUjall JUMUTUPaH Ha -2,5V npema 3acuheHo]
kajgomenoBoj enektpoau (ZKE), nok je pH moxmemena nHa 2,5-3. M3Bohene cy nBe
EIIEKTPOJIM3E TI0J] MCTHM YCIOBHMAa C THM INTO je KaroJa W3 TpPBE EJIEKTPOIU3e
kopuutheHa kao aHoza y Apyroj enexkrpoausu. [Ipunoc je npexo 90 %.

1.1.4. Ilpumena uTpujymMa y HHAYCTPHjH

Beh nyxe Bpeme UTpujyM ce KOPUCTH NMPUIMKOM U3paje KepaMuke u jacepa [73 -
79]. Utpujymom crabunucanu IMpKoHMjyM (yttria stabilized zirconia - YSZ) ce
UCTPaXKy]y Kao eJIEKTPOJIUT 3a TOpUBHE hemuje Koju MoXke J1a JOIMpHHECE Ja Ce BhUXO0Ba
epukacHoct noseha Ha Bume ox 70 % [80 - 84]. V oBuM Marepujanuma AONUpPAaHU
UTPHUJYM-OKCHJI CIY)KHA 3a CTaOWIHM3aIvjy KyOWdHE CTPYKType NHMPKOHHMjyMa Koja je
JOMHUHAHTHA Ha BHCOKHM TeMmIepaTypaMa, Kao W 3a TeHEepucame KHCEOHHMYHHX
myrsbrHa. Takohe, utpujym Oapujym Oakap okcun (yttrium barium copper oxide -
YBCO) je 1o6po mo3HaTO XEMH)CKO jeAUIEHhEe KOje MoKa3yje CyNepnpoBOBHMBOCT Ha
BUCOKMM  TeMmmepaTypaMa. EyponmjymMOoM  aKkTUBHUpaHH  WUTPHjyM-BaHagaT  ce
KOMEPIHUjaJIHO KOPUCTH y MPOM3BOJIGM TEIEBU3HM]CKHX €KpaHa, JOK C€ HUTPUjyM-OKCH]L
KOopHUCTH 3a jaoOujame utpujym-rBokhe rpanara (YsFesOj2) m ramonunujym-utpujym
rpaHata Koju cy Bpio eduxacHu Mukpoduiatepu [85]. Jlerype wmarnesujyma ca
UTPHUjYMOM, Ha COOHO] TeMIlepaTypH, UMajy rnoBehaHy pacTersbUBOCT y OJHOCY HA YHCT
MarHe3ujyMm W Jpyre KjlacMuyHe MarHe3ujymoBe Jierype. Takole nerype moj TproBaukum
nazuBuMa: Elektron ® WE43 u Elektron ® WES54, koje canpike uTpujym Cy pa3BujeHe 3a
kopuutheme Ha TeMmnepatypama 10 573 K [86].
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1.1.5. Yjora urpujyma opranuzmy

UTpujyM y JbyACKOM OpraHU3MYy BEpOBATHO HEMa HUKAKBY OMOJIOLIKY YJIOTY U 300T
TOra HUje HEOINXOaH 3a JbYJCKO 37paBJbe. Y EIEMEHTapHOM OOJHKY, Ka0 U Y OOJHKY
jenumbemha, UTPUJYM je MITETaH W 332 BpEeMe IYrOTPajHOT H3JIaramkba MOXKE Y3POKOBATH
mayhHy eMO00iMjy, MOKe OMTH W TIpEeTHa 3a JeTpy a Takohe MOXKe Ja MpOoy3poKyje U
nojaBy kanuepa [87]. Haheno je na ce cnmoboman utpujym nenonyje y kocruma [88, 89].
Cryauje 6uonuctpudynuje ca pagnoakTuBHUM UTpujymMoM (Y-90) y Jlyucoum (Lewis)
nmaroBuMa Koje ¢y crpoBenu bpumen (Breeman) u capajauiu cy mokasasie aa je HajBeha
Jerno3ulfja HeBe3aHor uTpuyma y OytHoj koctu (1,1%), OyOpesuma (0,63%), jerpu
(0,24%) u rpynuoj xoctu (0,34%) ox uHjeKTUpaHEe q03¢€ Mo rpamy TKuBa [90]. 3a paznuky
O]l YMCTOT UTpHjyMa, UTpujyMm-okcu (Y,03) HaHOKpHUCTAIHN Cy HETOKCUYHH [91].

1.2. Kommiekcupamwe Y(III)-jona

1.2.1. YTunaj ocoouHe JUranaa Ha cTadMJIHOCT KOMILIEKCa

Y (III)-jon moxe na rpagu KOMILUIEKCHA jeIUIbEHha ca KOOPAMHAIMOHUM OpojeM
mmehy 7 u 10. Tlopen kapakTepHCTHKE MeTaja Ha CTAOWJIHOCT KOMIUIEKCAa yTH4Ye U
npupoja auraHana. Tako je 0a3HOCT JOHOPCKUX aTOMa JIMTaHa/la JIOBEACHA y AUPEKTHY
Be3y ca crabwiHomhy nmranana. Y OBOM clydajy ce peakinuja rpahema KomIuiekca
mocMaTpa Kao peakiyja HeyTpalu3alldje TOMITO Cy JIMraHAWd YIrJIaBHOM OPraHCKe
KHCEJIMHE YMjU JCNpPOTOHOBaHW JoH mipeactaBiba JlymcoBy (Lewis) 6a3y. Peakimja
JHcolIjalije Teue mo cienehoj peakuju:

HL + H,0 2 H;0" +L° )

IIPU YeMy je KOHCTaHTa JUCOLHjaluje:

K - 0] ] 3)
© |HL]

Koncrara K, je mepuiio 6a3HocTu iuranaza u mro je Beha pKa Bpennocr, Beha je u
06a3HOCT Juranjga. Y BOJCHMM pPacTBOpUMa Cy HCTOBPEMEHO MPUCYTHU NPOTOHH U
KaTjOHU MeTaja, Na IOCTOJU KOMIIeTHIIMja MPHJIMKOM Be3uBama 3a jurania. llopen
peakiuje (2) y BOJEHUM pacTBOpUMA y MPUCYCTBY jOHA MeTana, M, mpoTHYe U peakluja:

M'+L 2 ML 4)
VYkynHa peakiivja y BOJEHOM pacTBOpY OU riacuia:
M+ HL + H,O 2 ML + H;0" %)

Koncrara oBe cioxene peakuuje je cineaeha:
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e __lmo] ]

] ] (0] ©

' [ML]
IIpH 4yeMy je [ KOHCTaHTa CTaOUITHOCTU KOMIUIeKca: ff=———.

[Mm] [L]

W3 mperxoaHe jenmHadnHe ce BHOM Ja Jiranad Behe 0a3sHOoCcTH WMajy Mamby
BpenHoct *K, mrTo 3HauM na he ce y MamOj MEpH BE3WBATH y KOMIUIEKC 300r
KOMITIETUIMje ca BOAOHWYHUM joHOM. [locToju xopenammja mamely Oa3HOCTH JAOHOpA H
CTAaOMIIHOCTH KOMILJIEKCa KOja je 1aTa jeTHaYuHOM:

log f=apK,6 +b (7)

VY jennaumnu (7) a m b mpencraBibay eMIUpPHjCKE KOHCTAHTE KOj€ 3aBUCE OJI
npupojie Metana (a) u npupoze aurasazna (b).

IIperxogna pa3marpama Bake caMO 3a KOMIUIGKCE KOjeé TIpaje MeTalmd ca
JWTaHJMa KOjU CaJpiKe jelaH JOHOPCKM aToM (MOHOAEHTAaTHW juranau). Hacympot
BUMa KOMIUIEKCHA jeAMICHa Koja CaigpKe JMraHAe ca BHUINE JOHOPCKHX aTroMa
(monuaeHTaTHU JNWUraHau) uMajy Behy cTaOmiHOCT 300r crocoOHocTu na o0pasyjy
xenare. ['eHepanHO ce y3uMa Ja JUTaHId KOjU MOTy Ja Tpaje KoMIulekce ca Behum
OpojeM XenaTHHUX MPCTEHOBAa Jajy crabunHuje Koruiekce. Takohe, Ha crabumHoCT
KOMILIEKCA YTHYE ¥ TeOMETpHja JIMranaaa u merana [92].

PacTtBapaun nmMajy 3Ha4yajHy yJIory y oOpa3oBamy KOMIUIEKCA: JIeIOBAakbEM Ha JOHE
MeTaja, JeJI0OBAkbEeM Ha JIUTaH/IEe U JIeI0BakbEM Ha BE3€ METAJIHU JOH — JIMTaH/I.

JlenoBame pacTBapaya Ha MeETaJHE jJOHE C€ OJIBUja IyTeM Trpaljema CoJBO
KOMILJIEKCa Tj. KOMIUIEKCAa METAJTHOT JOHA Ca MOJIEKYJIMMa pacTBapada. CTaOMIHOCT OBHX
KOMILJIEKca ce ofpehyje pasziaukoM cTaHnapaHux ['MOCOBUX €Hepruja joHa y COJIBATHOM
xomiuiekcy (GY) u HeconBaTHcaHor joHa MeTana (G]p ):

4G, =G -G (®)

Kako je BpemHoct Gjo KOHCTaHTHA TO C€ ca MPOMeHOM BpeaHocTu G) Mema u AG]-OS

ITO JOBOAM O TPOMEHE KOHCTAaHTH CTAaOWIIHOCTH COJIBO KoMmIulekca. ['paheme
KOMILJIEKCa MOKEMO TIOCMaTpaTH Kao 3aMEeHy MOoJIeKysa pacTBapaya (S) Be3aHUX y COJBO
KoMmIuIekc ca muranauma (L):

(), pL = [m(2), ]+ ns ©)
OnaBne mpomeHa cio0OmHE eHepruje mnpu rpahery KOMIUIeKca MpeacTaBiba
pa3nuky ciaobojHe eHepruje merana y komruiekcy (Gg) U cnoOoJiHE eHepruje y COJIBO

komruiekcy (Gs):

4G =G, -G, (10)
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C 003upoM ga cBakM pacTBapad MMa Pa3IMUYUTy BPEIHOCT COJBO KOMIUIEKCA 32
onpehenn metan, To he M KOHCTaHTE CTAOMJIIHOCTH OUTH PA3IMYUTE Y Pa3TUUUTUM
pacTBapauuma.

Melhycobne peaknmje n3mehy pactBapava u JquraHaa MOTy Jla C€ 3aCHMBAjJy Ha jOH-
JUTION B€3aMa aKo je JIMTaH]l JOH WX JHIOJ-TUNON UHTepaKIdjaMa YKOJIUKO j€ JIUTaH/I
Mosiekys. Ha nuranze Koju TMOUIeKY KHCEIMHCKO-0a3HO] IUCOIMjalldju jaKo yTHYe
IPOTO(UITHOCT OJJHOCHO MPOTOI€HUYHOCT pacTBapava. KucenmHcka quconujanmja Moxe
Outn cy30ujeHa y jako MPOTOTCHHMYHHM pacTBapaunMma IITO MOXE Ja JOBEIe JO
n3octaHka rpahema komruiekca. Hacynpor Tome y nporoduiaHuM pacTBapadnma je Beha
JUCOIIMjallja JUTaH/1a U CaMUM THUM j€ OJIaKIIaHo rpaheme KoMIuIeKca.

JemnaumHa Koja TIOBE3yje KOHCTAaHTY CTAaOMIHOCTH KOMIUIEKCA Ca pPEeTaTHBHOM
MepMHUTUBHOIINY CPeTUHE TIIacH:

2
e

logK =logA4+

(an

akTe,

IJie je: e- eIIEMEHTapHO HaeJIeKTpUcCame, a — Mel)yJOHCKO pacTojame y jOHCKOM
napy, k — bBonmnmanoBa koHcranTa, T-amcosnyTHa Ttemmeparypa, € — pellaTHBHA
MEPMUTHUBHOCT W A KOHCTaHTa. M3 jeqHaynHEe Cce BUAM Jia CMambUBAIKbEC pPEIaTHBHE
MIEPMHUTHBHOCTH JIOBOJIM JIO TMOBHIIICHE BPEAHOCTH KOHCTAHTE CTA0MIIHOCTH, IITO MMa 3a
nocneauily obpa3oBama KOMIUIeKca ca Behum OpojeM JuraHaa Koju Mpd  BUIIMM
BPEIHOCTHMA KOHCTAHTE TICPMUTUBHOCTH pacTBapava He OM MOTJIH J1a TIOCTOje.

1.2.2. JIurauau EDTA tuna

Kon nuranana EDTA tumna yneo amMmuHO M KapOOKCHIIaTHUX Ipyma y gonpunocy AH
n AS Koa KoMIUIeKcHpama je paznuuur. Ha mpoMeHy eHTaimnuje BUIlEe YyTHUy a30THH
JOHOpPU M3 aMHHO TIpymna, JIOK ca JApyre CTpaHe, Ha NPOMEHY EHTpONHje U TO Yy
MO3UTUBHOM CMEpY, BUIIIE YTUUY KOOPAMHATUBHO BE3aHU KHMCEOHOUIM U3 KapOOKCHIIHUX
rpyna. Ca mopactoM IOHOPCKHX aToMa y MOJIEKYJIy JIMFaHia pacTe E€HTPOIHja, JOK
SHTaJINM]ja I0CTaje CBe HEraTUBHM]ja ca MOpPacTOM Opoja a30TOBHUX aTOMa y MOJIEKYJy LITO
noBoju 10 nmoBehama cradbuiHocTu komruiekca. [I[pomeHe entanmuje ca mpoMeHoM Opoja
KkapOokcmIMHUX rpyna kof guradaga EDTA tuma cy mane u HeperyjiapHe, Tako Ja Ha
CTAaOMJIHOCT KOMILJIEKCA HaJBUIIIE YTUYE TIPOMEHA EHTPOTIH]E.

EDTA ce nocra KOpHCTH y MHIYCTPUjU: 33 YKIIamamhe TParoBa MeTaja KOju MOTyY
na Oyny Heurctohe y MHOTHM IPOW3BOAMMA, TOYEB OJ TEKCTHIIHE HWHIYCTpHUje Tl
cnipedaBa ryoutak 0Ooje, cMamyje TBpJohy BOJe y JAETEplIEHTHMa 3a Iparme Bella,
noBehame OTITOPHOCTH KO3METHYKHX TPOM3BO/IA MTPEeMa MOJICKYJIMMa Ba3ayXa M YKIama
MeTana y wuma. OBO je BeoMa KOpUCTaH MOJIUJIEHTATHHU JIMTaH/ aJld YKOJIMKO ce Hahe y
YKUBOTHO] CPEIMHHM, OH C€ pacraja ryoehu jeqHy KUCEeTWHCKY TpYIy MpU 4eMy HacTaje
eTUJICHIMaMUHTpHALleTaTHA KUCEITMHA KOja J1ajbe MOKe J1a (opMHpa TUKETONUIIEPU3H/IE.

Y MeaumuHu ce KOPHUCTH Kao ,,XellaTHa Tepamnuja’ MpHu YKIamamky OJioBa W3
opraHm3Ma HakoH TpoBama. llopex Tora 3HauajHa ymotpeba nmranaga EDTA je y
HykineapHo] wmenuuuHu. Jluraugm EDTA  tuma nmomyr DOTA  (1,4,7,10-
TeTpaazonukinonoaekan-1,4,7,10-rerpaareratia  kucenuna) u  DTPA  (auerunen-
TPUaMUH-TICHTaCUPhETHE KHUCEIMHE) Ce KOpUCTEe Kao OM(YHKIIMOHATHH XEJIaTOpH Yy
UJbAHO] TEPANUjU TPH JICUeHY KapIHHOMA.
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HOOCj /_\ COOH

HOOC

[ j —\ /—\ /—\ /—COOH
oo/ k AN

HOOCJ \—/ \—COOH

COOH

DOTA DTPA

Camka 1. bugynxkykuonannu xenamopu Koju ce Hajueuthe kopucme y HYKIeapHOJ
Meouyunu

DOTA ce y KOOpAMHALIMOHOj XeMHju yraBHOM o3HaudaBa kao H4DOTA nok ce
MOTIYHO JENPOTOHOBAaH oONMK o3HauaBa kao DOTA*. Tlo crpykrypu je
TETPaa3OMaKpPOLUMKINYHU MOJIEKyl ca 12 djaHoBa 3a KOje Cy BE3aHE YETHPH
KapOOKCWJIHE TpYyIE LITO ra YMHH IMOJUAEHTaTHUM JuranaoMm. Kommiekcn metana ca
DOTA — oM cy y 3aBUCHOCTH FBbUXOBOT KOOPAHMHAIMOHOT Opoja MmojesbeH! Ha Kiacy A
XeKca M XenTa kKoopauHucanu aepuBatu merana 1 DOTA-e u kiacy b y kojy cnanajy
KPUCTAJTHH CHUCTEMH ca KOOpAHMHAIMOHMM OpojeBuMa ocam u neser [93]. Kmacu A
npunanajy komruiekcu DOTA- e ca cienehum meranuma: Fe(Ill), Cu(1l), Ga(III), Ni(II),
Co(Il) u Zn(II), ok cy y kinacu b kommiekcu DOTA — e ca cnenehum metanuma: Ca(Il),
Sr(1l), Bi(I1I), Y(III) Sc(11I), La(Ill), Ce(IlI), Pr(IlI), Nd(III), Dy(Ill) u Ho(Ill). ¥ oBoj
IpyIH KUCEOHHUK U a30T Cy pacnopeheHu y 1Be napajeliHe paBHH (CauKa 2).

Camka 2. Pacnopeo kuceonuunux u azomuux amoma xomniexca DOTA-e y pasnuma u
FUX06A PEIamUuHEa y0a,/beHOCH

Amnjoncku komiuiekc [Y(DOTA)(H,0O)] uma kpucranorpadcky HpoCTOpHY TpyIy
P 1. Csa yerupu aroMa a3oTa, 3ajeJHO Ca KHCEOHHIIMMA W3 KapOOKCHIIHHX TpyIia
KOOPAMHUPA]y UTPHjYM KOjU C€ Halla3u y HeHTpy Komiuiekca. Kuceonuk (O5) notuue u3
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BOJIC ¥ UMa YyJIOTY JIa YIIOTIIYHU KBaJpaTHY aHTUIIPU3MATUYHY TeoMeTpujy. Kuceonnanu
atomu (O-I0HOPH) Cy CMEIITeHH OJivke UTpUjymMy on a3oTHuUX (N - moHOpH) aTroma.
Ynamenoct O-n1oHopa of utpujyma ce kpehe usmely 2,316 u 2,327 A 5ok cy N-gonopu
ynassenn m3mely 2,633 u 2,666 A ox utpujyma. M3yserak o1 oBora je KHCEOHHK H3 BOJIE
KOj1 je ynabeHuju Hero octanu O-noHopu ayxkuHa Bese Y—O5 usnocu 2,435 A. Yriosu
Mehy cycennum O-Y-O Beszama cy y oncery usmehy 81,70 °© u 86,81 ° mok cy yrioBu
mmehy N—Y-N usmehy 67,7 ° u 68,8 °. N4 paBan je IBOCTPYKO BHIIIC yJaJbeHA OJ] paBHU
04 (N4 - 1,616A u 04 - 0,718 A). IIpoceuan yna/beHOCT a30TOBUX aTOMa O]l UTPHUjyMa
m3HOCH 2,65 A 10K je mpoceuHa yJa/beHOCT KHCEOHHMKOBHX J0HOpa o1 uTpujyma 2,323 A
[94].

Ha cumu 3 nmpuka3zana je monekynapaa ctpykrypa Na[Y(H,O)(DOTA)]:

Cauka 3. Monexynapna cmpykmypa Na[Y(H>O)(DOTA)] nokazyje «eadpammuo
AHMPUNPUBMAMUYHY 2eOMEeMPUy 21e0aH0 Kpo3 KPUCMAN0ZPAPCKY X-0Cy.
LpHe kyenuye npedcmasmajy yeaeHux, 00K je 6000HUK U30CTNAB/bEH

3a knacy A tepmoauHamuuka ctabunmHoct u3mehy DOTA-e u merana ce mosehasa
y cnenehem penocneny: Fe(Ill) > Cu(Il) > Ga(Ill) > Ni(Il) > Co(Il) > Zn(Il). Ca npyre
cTpaHe peznocien noehama KOHCTaHTH CTaOMIHOCTH 3a kiacy b je cmemeha: Bi(Ill) >
Lu(IIT) > Dy(IIT) > Gd(I1I), Ho(I1I), Tm(III), Sc(III), Y(IIT) > Eu(IIl) > Ce(III) > Nd(III),
Pr(IlT) > La(Ill) > Ca(Il) > Sr(Il). IlpucyctBo BoAe Kao AEBETOT JIMTaHIA CMambyje
crabmiHocT KomIuiekca. Jlyxxnna Beze M-Ow je oOpayTo mpomnopunonaiHa ca logK 3a
nojenuHe Komruiekce. Takohe u gyxwmHa M-H Bese wurpa ynory y cTaOMIHOCTH
KOMIUIEKCa jep YKOJHKO Cy Te Be3e Kkpahe MeramHu joH je 0oJbe 3aTBOPEH O] CTpaHe
MakpoOIMKJIa OrpaHuvaBajyhu aekoMIUiekcupame. HopmanHo, mopen oBux (akTopa,
BEJIMYHMHA jOHA M EJICKTPOHETaTHBHOCT MeTajla MMajy VYJIOTY Y BEJIUYHHH KOHCTaHTH
CTaOUITHOCTH KOMIUICKCHUX jeTUbCHha.

[lenTanTuHCKa KMcennHa, no3Hatuja kao DTPA (nuetnnenTpuaMuHIeHTaaleraTHa
KHCEeNnHa), € aMHUHOMONMKAapOOKCHITHA  KHUCEIMHa KOja Ce  cacToju  of
TUETUIICHTPUAMHHCKE OCHOBE Ca TeT aleTaTHux rpyna. To je 6ena kpucraaHa CyrncTaHIa
KOja ce pacTBapa y BOJAM U WMa BEIHKH apUHUTET IpeMa MeTaanma. DTPA™ je
MOTEHIIMjaTHO OKTAJCHTATHHW JIMTAH]l YKOJIMKO CBaKM a30THU 1meHTap u cBaka COO"
rpyna mpeacTaBiba LeHTap 3a koopauHaiyjy. Koncrante popmupama KOMIUIEKCa Cy OKO
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100 myra Behe on koucTantu 3a EDTA [92, 95]. Ilpena3uu metanu oOu4dHO HopMHUpajy
Mame 0J1 ocaM Be3a Tako Aa DTPA u mocie KoMIUIeKCHpama MeTaia MOXKE Jia BEKE jOII
jenaH areHc.

Kymynartusue koncrante DTPA mory na ce nedunumry:

_ [H,DTPA]

nH + DTPA 2 H,DTPA =
[ ['[DTPA]
rrae je n = 1-8. DTPA uma nert kucenux KapOOKCHIIHUX Tpyla U TPU aMHHCKE IpyTie

KOj€ MOTy Ja ce NMpOoToHyjy. Y Tabenu 1 cy HaBeJieHe KOHCTaHTe poToHOBake DTPA Ha
398,0+0,1 K,I=1M (H', NaCl unm H', KNOs cpenmna) [96].

Tabena 1. Kymynamuene koncmanme npomonogarwe DTPA na 398,0 £ 0,1 K, I =1 M
(H', NaCl unu H', KNO; cpeduna) [96]

PaBHoTeKa log B

H + DTPA” 2 HDTPA*" 9,50+ 0,01 (IMNa"); 9,92+ 0,01 (IMK")
2H" +DTPA’ 2 H,DTPA’" 17,65+ 0,01 (IMNa"); 18,16 0,02 (IMK")
3H"+ DTPA’ 2 H;DTPA* 21,76 + 0,02 (IM Na'); 22,29 + 0,02 (IMK")
4H" + DTPA’ 2 H,DTPA™ 24,46 £ 0,04 (IM Na"); 25,11 £ 0,02 (IMK")
5H"+DTPA> 2 H;DTPA 26,65 + 0,06 (IM Na'); 26,66 = 0,08 (IM K")
6H" + DTPA’ 2 H.DTPA" 28,52+ 0,08 (IM Na'); 28,67 0,07 (IMK")
7H" + DTPA’ 2 H,DTPA* 29,3

8H"+ DTPA” 2 HyDTPA™" 29,2

VY HykJeapHO] MEAMIIMHU Kao OM(YHKIIMOHAIHU XEeJIaTOpH 3a paanoolernekaBame
o6uomornekyna urpujymoMm ce kopucre u gepuBatu DTPA momyr: p-NCS-Bz-DTPA,
IB4M-DTPA u p-NCS-CHX-DTPA.

SCN-< >ﬂN/—\ Nr/C%NOH SCN< >—w|/N\I/—\ lel//ci:)(H

COOH COOH COOH COOH COOH COOH COOH COOH
p-NCS-Bz-DTPA IB4M-DTPA
HOOC
SCN ]
N
N N

COOH COOH COOH COOH

p-NCS-CHX-DTPA

Cauka 4. bupynkyuonanrnu xeramu 3a paoduoobenedcasarbe OUOMONEKYIA  Cd
UMpUjymom
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ITopen OBHX Haj3HAYajHUJUX xenaTopa KOpHCTE ce u:
amuHOTpHCcMeTIIIeHpochonatHa  kucenuHa (ATMP), HurpunomermieHndochuTHa
kucenmuna (NTMP), erunennuamunarerpamerunendocponatna kucenuna (EDTMP),
TUETUICHTpUAMHHTETpaMeTueH(hochuTHA KHCEJIMHA (DTPMP) u
1,4,7,10-mmuknogonenmnrerpaamuaTeTpameruneHpocdoncka kucenuna (DOTMP).

1.3. buocneuujanuja uTpujyma

Kao mro je Beh HaBeneHo, UTPHUjyM HEMa YJIOTY Y JbYJICKOM OpPTaHU3My HHTHU je€
notpeban y Owimo koM o00muky. HampoTuB, uTpujyMoB joH MOke ca ¢ocdaTuma,
KapOOHAaTUMa WM XUJPOKCHIIHUM jOHHUMA JIa TPajJy TEIIKO PAacCTBOPHE BPCTE KOj€ MOTY
noBecTd 10 emOonuje. Xemujcka (opMa M HEroBa KOHIICHTpAIMja MOTY OAPEAUTH
CyaOuHYy UTpUjyMa y opranu3My. JJMpeKTHO Mepeme KOHIEHTpPAIUje pa3InduTHX BPCTa
UTpHjyMa y OpraHU3My U OpraHuMa Huje Moryhe 300r meroBe HUCKE KOHIICHTpAIHje.
Hema mMHOTO MOaTaka y TuTepaTypH O MOHAIIaky UTPUjyMa y XyMaHoj ma3mu. Jle Bur
(De Witt) u capagHuly Cy BPIIMJIM KOMIIjJyTepCKO Mozaenupame utpujym — EDTMP y
xymanoj mmnasmu  kKopuctehm mporpam  ECCLES (Evaluation of Constituent
Concentrations in Large Equilibrium Systems) [97], momro ce oBaj KOMIUIEKC KOPHUCTH
Kao TepaneyTcku paguodapManeyTik y Jeuemny MeTacrtaza koctrjy. KonmeHnrpamnumje koje
Cy y3WMaHE OBOM IPHJIMKOM YMHOTOME IpeMallyjy KOHICHTpalHje UTPUjyMa Koje ce
KOpHCTE y TPeTMaHy KaHIepa KocTujy. Takohe, y cumynamujama HHAje y3UMaHO y 003up
HU ydemrhe JnMraHaja M MeTana Koju MOry na ce Hal)y y XymaHoj 1uiasmu (camo ce
HATIOMUILE J1a CY JOHH KaJII[jyMa IJIaBHA KOMIIETUTOPH Y BE3UBAIbY Ca JIMTAHJIOM).

1.3.1. MaremaTnuke MeTo/le 32 H3pauyyHaBame Clelujanuje

[TocToje nBa mpucrtyna:
a) u3pauyHaBame AG u
0) U3pauyHaBame KOHIICHTPAIlMja HA OCHOBY KOHCTAaHTH CTAOMJIIHOCTH

1.3.2. PaBHoTe:ke npu (opMUpPaLY KOMILIEKCA

dopmupame METATHOT KOMIUIEKCa MOXe OUTH MPUKA3aHO OMILITOM PEaKIIH]jOM:
mM + nL 2 M,,L, (12)

TepMoanHaMuyKka KOHCTaHTA PABHOTEXKE OBE PEAKIIH]e je:

aM/”Lﬂ

B, = — (p,T = const.) (13)
aydp

IJie a MpeCcTaBJba aKTUBUTET BPCTA KOje Cy O3HAUEHE y MHJIEKCY.

W3pakaBajyhu akTHBHUTETE Kao TMPOM3BOJAE KOHIIEHTpaldje H KoeduiujeHTa
aKTUBUTETA T00MjaMo:

B = M,L]  Su, (14)
i
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. . 3 .
rJie yriacre 3arpaje O3HauaBajy KOHIIGHTpanujy y mol dm™ a f koedurujeHt
aKTUBHOCTH. 300T jeTHOCTAaBHOCTH HAEJEKTPHUCaha Cy N30CTaBIbEHA.

VY namem paszMatpamy, 300r jeHOCTaBHOCTH, y3uMaheMo caMoO NpBU 4YiIaH W3
jennauune (14) u Tako JoOMBEHa KOHCTaHTa MpH oJpeheHoj JOHCKO] jauuHu [ ce 30Be
paBHOTEKHA KOHCTaHTa ()OpMHUpPamha KOMILJICKCA MJIM KOHCTAHTA CTAOMITHOCTH.

_ v,
Pt TP

Koncrante crabunHocTH koje cy nedunucane jemHaumHom (15) mory nma ce
Kopucte ymecto jeaHauwmHe (14) 3axBasbyjyhu TOMe MITO c€ MPOCEYHU KOe(HIHjeHTH
aKTUBHOCTH HE MEHa]y MOHOTO YKOJIMKO je omcer joHcke jaunHe usmehy 0,1-0,5 u mory
ce MocMaTpaTH Kao KOHCTaHTe y HajBehem oricery KOHIIGHTpaldja Koje c€ MPaKTUIHO
KOPHUCTE Yy aHAIATULMU. JIuTepaTypHH TOJAM 32 KOHCTAaHTEC CTAOMIIHOCTH CE HAjBHUIIC
oaHoce 3a Bpennoctu [ =0,1.

(p,T, I = const.) (15)

1.3.3. PaBHoTeke GopMupPamka MOHOHYKJIEAPHUX KOMILIEKCA

Hako ce NONMHYKJICapHH KOMIUIEKCH YECTO jaBihajy y MpakcH, y BehuHH
u3padyHaBama IHMXOBAa KOHIIGHTpAlMja je HE3HaTHA, IIOTOTOBY NPU  HUCKHM
KOHIIGHTpanyjama. 3aro heMo akKIeHaT CTaBUTH Ha (OpMHpame MOHOHYKJIICAPHHX
KOMILIEKCA.

Kommiekcn ce o0o0MYHO Tpaae TMocTeneHo npema cieaehuM peaxiujama
noJpasymeBajyhu a Boja nmonymaBa KOOpAUHAILIMHE cdepe:

mM + L 2 ML (16)
ML + L 2 ML, (17)
ML, + L2 ML, (18)

CykiiecuBHE KOHCTAHTE CTAOMJIIHOCTH KapakTEPUCTHYHE Cy 3a (QopMupame
pa3IMYUTUX BPCTA:

A A
[%fg]’ SRR 1772 2 R 1Y738 1) 19

3ameHoM 100ujaMo:

[M 1=K, IM][ ] (20)
M 1=K,K [M][ ] @2y
[ML,] = Ky ... [M][L]" (22)

CyK1iiecuBHE KOHCTaHTE C€ MOTY 3aMEHUTH YKYITHUM KOHCTHTama:
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par]

- =X, 23

damn 23)
ML)

:82_ [M][L]2 _Klea (24)

g = [ML,] =KK,..K, :ﬁ]{i’ (25)

Bn IMpeCTaBJba YKYIIHY KOHCTAHTY CTaOMIIHOCTH /1 — TOT KOMILJIEKCA.

logf =logK, +logK, +...+logK, = ZlogK,. (26)

i=1

I'enepaniHO, BpeIHOCT TpBE KOHCTAHTE CTAOMIHOCTU je HajBeha 0K BpEIHOCT
OCTaJINX CYKIIECHBHUX KOHCTaHTH cTaOuiaHOCTH omanaa cieachum pempocnenom K; > K, >
K; > .... Y HeKuM cilydajeBUMa MOXeE ce TOroauTu 1a je K; < K, uiau 1a HeKe CPeIUIIIbe
BpPCTE HE MOCTOj€ Tj. Ja CYy UM KOHCTAHTE CTAOMIIHOCTH MCYBUIIIEC Majie Ja Ou ce MOrJe
OJIPEIIUTH.

VY pacTBOpuMa y KOjUMa Cy pa3iu4UTe BPCTE€ CUMYJITAHO MPUCYTHE y KOJIMYMHU
KOja 3aBHUCH O]l BpelHOCTH K, KOJIMYUHE IOj€IMHUX BPCTH MOTY OMTH H3padyHare
YKOJIUKO Cy II03HAaT€ CBE KOHCTaHTE CTaOWMJIHOCTH, Kao M YKYyIHa KOHIIEHTpaluja
METAJIHOT JOHA, JIMTaHJia U BOJOHUKOBOT joHa. M1 0OpHYTO, KOHCTaHTE CTAOMIIHOCTH MOTY
OUTH M3padyHaTe YKOJIMKO CE€ MOXKE OJPEIUTH CacTaB CUCTEMA.

VYKynHa KOHIIGHTpalfja MeTala y pacTBOpY, OWIIO /Ja je KOMIUIEKCHpaH WA He
JlaTa je u3pazoM:

C,, =[M]+[ML]+[ML,]+..= %[ML,.] (27)

i=0
Kopucrehu jennaunne (22) u (25), jennaunna (27) moxe Outu TpacHbopMucaHa y:

Cu=[M] + Bi[M] [L] + BofM] [L]’ + ... (28)

YBohewmeM KoHCTaHTE cTabMTHOCTH Sy = 1 moOujamo

[M] = By [M] [L]° (29)

Jennauuna (27) ce MOXXe U3pa3UTH y JeAHOCTABHU]EM OOJIUKY

c, =[m ]Z Bl (30)

VYKyIiHa KOHIICHTpaIlMja JIMTaHa MOXKe OUTH U3pakeHa Kao:
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C, =[M]+[ML]+2[ML,]+...= [L]iii[MLi] (31)

i=0

VYBohemeM yKyImHHX KOHCTAaHTH CTaOMIIHOCTU A00HjaMo:
Cy =[L]+ ML)+ 2B, MILY +... =[]+ MY i [L] (32)

rae N npeacTaBjba MaKCUMAaIaH Opoj InraHaa.

Jla ©6m wm3pasuo creneH ¢dopmupama komiviekca bjepym (Niels Bjerrum) je
MPEAIOKUO CPeAbH JUraHaHu Opoj (1) KOoju je hpH JaTUM KOHIEHTpalujama |
KOHCTaHTamMa CTAOMJIHOCTH KapaKTepHCTUYaH 3a Mepy KoMIuleKcupama. Cpenmu
JUTaHgHUu Opoj TpeicTaBba Cpelmu Opoj nuraHaa Koju cy Be3aHu (y OONHKY
Pa3NMYUTHAX KOMIUIEKCA) 32 METAJIHU jOH.

= _ CL — [L]
n= . (33)
3a MOHO/IGHTATHE JIMTaHJE 7 MPEICTaBIba CPEIHU KOOPIUOHAIIMOHH OpOj.
I AT D
- 2 (34)
[M]+ ML)+ 26, [M]LT +--
Ckpahuamem [M], nobujamo:
N .
. Yl

AL AT s a1

Jennaunna (35) je ¢ynkuuja dopmupama KoMmiuiekca. OHa, Mpu JaTUM
KOHCTaHTamMa CTaOWJIHOCTH, TNpeAcTaB/ba Be3y u3Mel)y KOHLEHTpaluje CciI000aHor
JUraHaa U cpeamer Jura"jaHor 6poja. Kao mro ce moxe Buaetu, GyHKIMja T 3aBUCH
caMo 0J1 KOHILIEHTpaIije CI000AHOT JIMTaH/a U HEe3aBHUCHA j€ OJ] KOHIIEHTpallije MeTaa.
OBa uMmeHHIa, Ka0 U jenHaunHa (35) jeAnHO Baku 3a POPMHUpPAEKHE MOHOHYKJIEApHOT
KOMILJIEKCA.

VYKOJIMKO Cy KOHIIEHTpallMje JIMTaHa U yKyITHEe KOHCTaHTe CTa0MIIHOCTH M03HaTe, N
MOXe J1a ce u3pauyHa kopuithemeM QpyHKLHje hopMHUpamba KOMILIEKCA.

Kana je ykymHa KOHIIEHTpalHja JUTaHaa MHOTO Beha 07 KOHIICHTpaIlMje METaTHOT
jona (Cp = Cy), 1 uranj He y4decTByje y ¢opMupamy Ipyror KoMmiiekca, onaa je [L] =
Cy , Tj. yKymHa KOHIEHTpalMja JIMTaHJa MoOXKe OHUTH y3eTa yMecTO cl00oHe
KOHIICHTpAIIH]e.

AKO cy MeTall M JIMTaH] MPHUCYTHU Yy CIMYHUM KoHIeHTpauujama (Cp < 10 Cy),
OHJIa KOHIIEHTpalllja KOMIUIEKCa He MOKe OUTH 3aHEMapeHa y u3paduyHaBamwy CI000/HE
KOHIIGHTpalLlMje JMraHna, Koja Moxe OWTHM JoOHMBeHa pemaBambeMm jenHaunHe (36),
nobujere komouHarujom jeaHaunna (33) u (35):
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N

Y ip[L]

CL _[L]: i N (36)
Yl

Tj.

C, (BIL+ 28, LF +..)=(C, ~[L)0+B[L]+ 28,1} +..) 37)

Moncka ¢paknuja i — THX BpPCTa KOMIUIEKCA, Koja 1aje (pakiuje yKymHOT joHa
MeTana y komruiekey ML, je nara:
ML pM]L] _ BlL] __ Bl
a; = = 2 - 2 - N (38)
Cy [M]+ﬂl[M][L]+ﬂ2[M][L] L 1+ﬂ1[l’]+ﬂ2[l‘] +oe 1+Zﬁ'[l’]i

Moricka (hpakiidja METaIHOT jOHA je JaTa

] _ !
CM 1+ﬁ1[L]+ﬁ2[L]2+"'

0

39)
W3 nedununmje Moacke Gppakiuje nMamMo
N
a0+a1+a2+-~:Zai:1 (40)
0
KomOunammjom jennaunna (35) u (38) moduja ce:
N
n==)iq, (41)
0

N3 jennaunna (38) u (39) ce Buau 1a Mojcka ¢pakimja cio00JHOT METATHOT jOHA
3aBUCH C€aMO O] KOHLEHTpaluje CI00O0JHOr JUIaHga 3a JaTy YKYNHY KOHCTaHTY
crabmiHoctu. OBe jenHaunHe omoryhaBajy M3pauyHaBame KOHIEHTpaunuje OWIo KOor
CJI000HOT JINTaH/Ia YKOJIMKO j€ T0o3HaTa meroa koHcraHTa. Kaga ce moncka dpakuuja
noMHOkH ca 100 nobuja ce koauuuHa oapel)eHe BpcTe y NpoleHTUMa.

1.3.4. Anda pynkuuje

KonuenTpanuyje mnojequHayHuX CYINCTaHLIM Yy pacTBOpHUMa KHCIenHa, 0a3a
KOMIUIEKCHUX J€UIbECHha W TEIIKO PACTBOPHUX COJIM MOTY C€ M3Pa3UTH MpPEeKo o -
byHKIHja.

MHore kucenwHe u 6asze cy MonMuyHKIMOHATHE INTO 3HAYU Ja Jajy BHIIE O]
JEIHOT MPOTOHA WJIM XUAPOKCUIHOT joHa. OBe CYIICTaHIIE JOHU3Y]Yy IIOCTENEHO U 3a CBAaKU
KOpaK ce MOX€ HaIllMCaTH 110 jeTHa paBHOTEXHA KOHCTaHTa. Kao mpumMep ce Moxe y3eTu
¢dochopHa kucenuHa 1 meHa joHnzauuja [98]:
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—

. po:
H.PO, 2 H'+H,PO: Km:[ 177 (42)
3 4 2 4 [H3P04]

e

HPOF

- (43)
PO,

H, PO 2 H +[{P02 K = [ .
2 4 4 a2 |
H

:

HPO;” 2 H" + HPO;” K, :LI[Z[—IS?;H (44)

3a ykynHy ananumuuky ronyenmpayujy dochopue xucemnne Cyp, , MOXe ce

HaItMcaTtu:

Gy =101 10, 0t L o -

[To nedunuiyuju je:

_lipo] L lmro] L [ror]
e e e

H;PO, H,PO, H,PO,
a3_[POj‘] a,+a,+a,+a, =1

rie o TpeacTaBibajy BpeAHOCTH Gpakija cBake BpCTe KOje Cy MPHCYTHE Y
paBHoTexku. OmaBne ce MOke BUJETH J1a UHIEKC O3Ha4yaBa Opoj MMCOCOBAHUX MPOTOHA.
KomOunanujom jennaunna (42 - 46) nobwuja ce:

e ]

%= [ vk, [0 +k K, |0 ]+ kK ,,K (46)
. K] -
Ve Tk [E Tk kL [H KKK,
.\ ok lir] .
ek ek k[ KKK
KalKaZKa3 (49)

ST Tk Pk K+ K KK
[ ] al al a? al a? a3

OnaBne ce MOXke BUJIETH Jia j€ Y CBUM jeIHaYMHaMa UMEHIJIAIl UCTH, a Takohe 1a je
U cyMa cBUX Opojuiialia jeHaKa MMEHHUOILY.
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Ha Cnuiu 5 moxe ce BuzneTH 3aBucHOCT ana BpeaHoct ox pH 3a hocdopHy kucennny.

Cauka 5. Argha epeonocmu y 3asucnocmu 00 pH 3a ¢pocghoprny xucenune (H3;POy)

1.3.5. a pyHKIMje KOMIUIEKCHHUX jeIHIeHha

EDTA kao xenaTHH JWraH] WMa 4YeTUpPH Ka BPEIHOCTH KOje€ OIroBapajy
MOCTETIEHO] AUCOIHMjalliju YeTupU mpoToHa ca monekyna H4EDTA.

®opmupame xenata EDTA ca meranoMm Moxke ce IPeJICTaBUTH jeTHAUNHOM:
M* + LY 2ML” (50)
Opnasne je koHcTaHTa (hOpMHUpaba

_ ]

f _W (51)

Ako Cy,;, TpenCTaB/ba YKYNHY KOHLEHTpaumujy cBux Bpcta EDTA koja Huje
KOMILJIEKCUpaHa, OHJIa je:

Cuy =\ [ [HD [ [, |4 [H L+ [H 1] (52)

, I/I?}li)li)KaBaI-beM paBHOTEXHUX KoHUeHTpanmja [H,L], [H3L], [H>L? ] u [HL] MPEKO
[L”] u [H'] nobwuja ce:

CH4L =L=1+[H+]+ [H+]2 + [H+]3 + [H+]4 (53)
L" a, K, K K., K,K;K, K,K,K;K,

Jennauuna (53) ce Mmoxe y3eTH J1a Ou ce u3pauyHnana gppakuuja EDTA koja mocroju
kao L ma natoj pH BpeIHOCTH, M YKOIHKO Ce 3HA KOHIEHTPAIHja HEKOMILICKCHPAHE
EDTA (Cy,,) MOXe ce M3padyHaTH KOHIIEHTpanuja CIo001HOor M’" katjona xopucrehn
jenHaumnny (51).
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1.3.6. PaBHOTeKe KOMILJIEKCMPAHa

Peaknuje koMIeKkcupama YKIbYdyjy METaTHH joH M Koju pearyje ca Turasiom L u
dhopmupa komruiekc ML kao mTo je npukasana y jeaqHaunau (16) (Y jeqHauwHu cy pagu
JETHOCTaBHOCTH M30CTaBJbCHA HaelleKTpHUCama). Peakinje KOMIUIEKCUpama Ce jaBibajy y
CTENEHACTOM MOJIENyY, TaKO Jla HaKOH peakiuje (15) yecto ciiene nogaTHe peakiyje Koje
cy nmpukasane jeqaaunHama (17) u (18).

Y npatoM Mojeny MOHOAEHTATHH JIMrajg ce JoAaje y cBakoM kopaky. Ca
MYJATHJIECHTATHUM JIMTaHAMMa, MaKCHMaJIHH KOOPAMHALMOHM OpOj KaTjoHa MOKe OUTH
3a7I0BOJbEH CaMO jEIHUM JIMTAHJIOM HJIM ca HEKOJHMKO JoJaTux juranaza. Ha mpumep
Cu(Il), ca mMakcUMalHUM KOOpAHATHUM OpojeM 4, Moxe na (GopMupa KOMILIEKCC ca
aMoHHjakoM koju umajy dopmyie: Cu(NH;)>", Cu(NH;),*", Cu(NH;);*" 1 Cu(NH;)4*". Ca
6HaeHTagmM muragom raumaaoM (Gly), Kommiekcn koju ce hopmupajy cy Cu(gly)* u
Cu(gly),™

PaBHoTexne koHcranTe 3a peaknmje (16) mo (18) cy moBe3aHe ca MOCTYIHHM
KoHcTaHatama Qopmupawa K; no K4 Ha npumep, K, = [ML]//M][L], K, =
[ML]/[ML][L], ntn. Mory ce Takolje Hamucatu W PaBHOTESKE 32 30Mp PaBHOTEIKHUX
kopaka. OBe yKyIHE KOHCTaHTe (QopMHUpama ce O3HadaBajy cumOoioM [, Kao y
jemnaunHama (23) mo (25). M3y3eB mpBOr Kopaka, YKyITHE KOHCTaHTe (hopMHpama Cy
MIPOM3BOJI KOHCTATU MOCTENEeHOr (popMupama 3a CBaKU IMOjeAMHAYHU Kopak Boaehu 1o
MIPOU3BO/IA.

3a mare Bpcre, kao mTo je ML, Moxe ce u3padyHatH anda BpPEAHOCT, Koja
npecTaBba (hpakiujy YKyIHE KOHIICHTpAIFje MeTajia KOju mocToju y oapehenoj popmu.
OnaBe je oy Qpaxiuja yKymHE KOHIIEHTpalldje MeTajla Koja MOCTOJHU y PAaBHOTEXHU ca
cJI000THUM MeaTajioM. oy, je ¢ppakuuje Koje cy nmpucyrHe kao ML, ML; uta. cy aare y
jennaunnama (54) no (57):

A AT AT e G4
"‘ML:lwl[L]wz[L]ffi][Lr+---+ﬂ,,[L]" )
A A AT e AT eo
- ALY 57)

AL AILF + BT -+ BT

OpmaBne ce MOXXe BHISTH J1a Cy MPETXOAHHM H3pa3d aHAJOTHH O HM3pa3uMa 3a
noJu(yHKIMOHATHE KUCeNuHe U 0a3e, caMo ILITO Cy OBE jeHAUMHE MUCAHE y CMHCIY
paBHOTEXE (hOopMHpama, TOK Cy KOl KHACelnHa M 0a3a NMpUKa3aHe y CMHUCIY paBHOTEXA
muconujauuja. Takohe, riaBHa NMpOMEHJbHMBA je€ KOHIIEHTpauuja Juranga /L] ymecTo
KOHIIEHTpallje BOJOHMKOBOI joHa. I'paduk o BpeaHocTu mpema p/L] je mo3HaT Kao
oucmpudbyyuonu oujazpam.
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1.3.7. Komnjyrepcka cumyiaanuja onocnennjauuje Y (I1I)-jona

[TocToje nBa OCHOBHA MPHUCTYIA HM3pauyyHaBamka PABHOTE)KHUX KOHLIEHTpAIHja y
CIOKEHHUM CHCTeMHMa: MHUHUMU3Hpame [ubcoBe (Gibbs) enepruje u Merona
PaBHOTE)KHUX KOHCTAaTH. MeTona paBHOTEKHHUX KOHCTATH j€ pPacCHpOCTpameHUja H
3aCHHMBA C€ Ha pEIIeHY CKYyNa PaBHOTE)KHUX YCIOBA KOjH HCIYyHaBajy CTEXOMETPH]jCKe
onHoce. Ha tom mpunnumny je 6azupan u mporam HySS 2009 koju panu mox Windows
OIIEPAaTHMBHUM CHUCTEMOM. YHOC IOJIaTaka je jeJHOCTaBaH a Kao pe3yiTrar ce Jobwuja
rpaduk u Tabena ca KOHLEHTpajama. Matemarnuku anropuram nporpama HySS 2009
CE 3aCHMBA Ha PEIICHY CTEXHOMETPHUjCKE jeIHaYNHE:

n m S
TRi = Zvjiﬂj H[Ri ]Vﬁ + zvi,k Ak (58)
Jj=1 i=1 k=1

rae je i =1 + m 6poj komnoHeHTH, j = 1 + n Opoj peakuuja (mpoussona), Bi=1+n,
KOHCTaHTa (hopMHpama 3a oJpeheHn MpousBol, Vji — CTEXMOMETPUJCKH KOE(UIM]EHTH,
vi=l3aj=iunj<muv;=02zaj#1ui<m (IpBU M NPOU3BOAU CYy HJICHTHYHU
KOMIIOHEHTaMa), Ay — peJlaTuBHa KoJrunHa (hopMupaHux HepacTBopHUX Bpcrta k, [Ri] —
KOHIICHTpaLKja 1000 JHIX KOMIIOHEHTH.

Jla Ou ce u3pauyHano m cioOOJHUX KOHLEHTpauuja [R;/, i = I + m, noTpebHO je
PELIUTH jeTHAYNHY:

f,=T;" =T, =0 (59)

rzae ce T,gflc u3pavyyHaBa u3 jiecHe crpane jenHauune (58). T, u3 jenHaunne (58)
MPEJICTaBIba EKCIIEPUMEHTAIHY YKYITHY KOHIIEHTpAIIH]y peaKTaHara.

Axko je F BeKTOp KOJOHE f; oHAa ce moboJspiiane BpeaHocTu [Ri/(=X) pauyHajy
ByTtH-PanconoBom (Newton-Raphson) meronom:

FX+6X) = F(X) + J*5X (60)
J*X = - F(X) (61)

OBa Merona 3axTeBa M3pauyHaBame JakoOujeBe marpuue (Jacobian matrix) mTo
MpeACTaB/ba MATPHILy TapIUjaTHUX JaepuBanvja GyHKIOH]je f y OJHOCY Ha HEMO3HATY
npomensbuBy X. Ilpupamraj BekTopa JX ce mobuja pemiaBameM jenHaunHe (60)
npumenyjyhu Newton — Raphsonov meton. Pemewe nma dpopmy:

X+1) = X0 + 5X (62)

rze je h unaukarop 6poja utepanuja. Mtepanuje ce moHaBsbajy AOK c€ HE MIOCTUTHE
KoHBepreHnnuja ¢yHkiuje F u npomenspuBe X. JakoOujan J ce padyHa anrebapcku u
HYMEpUUYKH TOMONy ojpeheHuX anpoKcMMaTHBHMX jeqHaunmHa. OBa MeTona HHUje
MOTO/IHA 32 MPHUMEHY ako je J MpHOIMKHO JEMUHUYHU WM aKoO je MPUCYTaH BUCOKO
HEJIMHEapHU CHCTEM ca BHIIEe oA MeT jenHaunHa. OBM mpoOiieMH ce Mory mnpeBasuhu
KoputhemeM Jpyrux HyMEpHIKUX MPOLEAypa.
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1.4. ExcnepuMeHTa/lHe MeTOJe NMPOYYaBamka KOMILIEKCHPamba MTPHjymMa y
pacTBopy

[TocToje HEKOIMKO METo/Ia 33 IPOyUYaBambe KOMIUIEKCUPAhEe MeTaa:

— Ilorennmomerpuja

— Cunekrpodortomerpuja

— Macena ciekTpomerpuja

— Ilomaporpadwuja (BonTamerpuja)

— Hyxkneapna marneTHa pe3oHaHIa

— EnekTpoHcKa mapamarHeTHa pe30HaHIa

1.4.1. IlorennuomeTpuja

[lorennmomeTpuja je Meroma KOjOM Ce€ TpaTH TMpPOMEHA KOHIIEHTpAIHje
€JIEKTPOAKTUBHOT joHAa. Taj joH Moxe Aa Oyae BOJOHOHWYHH jOH, KaTjOH WM aHjOH.
Mepeme ce BpIIM JOHCETIEKTUBHUM €JIEKTpOJaMa Maja ce y TOCIEImke BpeMe KOPHUCTE
racHe eJICKTPOJIe 32 MEpEHe KOHIICHTpAIMje KHCEOHUKA, yIJbeH-IUOKCHIa, aMOHUjaKa,
CYMIOp — JMOKCHIA, a30TOBUX OKcuna uth. [lopem Tora ce KopucTe M EH3UMCKE
enekTpone. KoHIEHTpanuja BOJOHMYHUX jOHAa CE€ MEPH CTAKICHOM EJIEKTPOJIOM.
[ToTenmmjan peaokc enexkTpoa ce Mema npema Hepacrosoj popmynu:

E=E’+Qln-ex (63)
ared

npu uyeMy E° o3HayaBa KOHCTaHTY Koja y ceOM CapiK¥ CTaHIapIHU MOTEHIUjall
enektpone, Q=RT/F je HepctoB daktop, ao,x j€ aKTUBUTET OKCHUIAOBAHOT OOJIUKA areq ]€
AKTUBUTET PEAYKOBAHOT OOJHMKA. YKOIHMKO j€ €IeKTPOAKTUBHH jJOH BOJOHWUYHH jOH,
jenHaumHa (63) ce MOXe Harucatu y ciienehem o0IuKy

E=E"+Qlogh+E, (64)

E; npencrapiba 1udy3noHn NOTEHIU]all JOK j€ KOHIIEHTpAlKja BOJOHUYHUX JOHA Y
pactBopy [H'] o3Hauena ca h.

1.4.1.1. OapehuBame Tauke exkBuBajeHnuje mnomohy I'panoBor (Gran)
aMjarpama

Panmje ce Tauka ekBUBaJIEHIMjE€ KO/ MOTEHIIMOMETPH]CKUX THTpauuja oapehuBana
HaJIaXKCHhEeM TauyKe MaKCHMAaJTHOT Harmba TuTpaimoHe kpuBe. He moctoje moremkohe y
HaJlaXKelkhy Tauyke EKBHUBAJCHIMjE KaJa TUTpAllMOHE KpUBE UMajy OlITpe mpeBoje. Y
cllydajeBMMa Kaja oapehuBame Tauke eKBUBAJICHIIM]E€ HUjE JOBOJHHO MOY3/1aHO, KOPHUCTE
ce nudepennujanne kpuse (ApH/AV wim AE/AV y dyHKUMjHU 07 3allpeMUHE J0/1aBaHOT
cpeactsa, V). OBo je BpJIO YecT ciyyaj KOJ TUTpalyja c1abux KuceluHa jakuM Oazama.
Ha oBaj maumn mudepeHnupana KpuBa MMa MUK KOJU OATrOBapa TaykWd MaKCHMAaTHOT
Harnba HopMaiHe THTpanuoHe kpuse. [IpobieM ce jaBasba YKOJIMKO TUTpAIOHA KPHUBa
HUj€ CHMETpUYHA OKO Tauke eckBuBajgHeruje. OBO je dYecTa TojaBa KOJ THUTpalyja
pacTBopa KMCeIuHa Koje caJapkKe M MeTall KOju MOKe J1a XuAponusyje Ha oapehenoj pH

27



Hoxmopcka oucepmayuja

Kao M Kaja je jaka 0a3a KOHTaMUHUpaHA YIJbeH AMOKCHIOM M3 Ba3lyxa MPU YeMy ce
rpajzie KapOoOHaTH.

OBe mortemkohe ce wmory wu3behu I'paHoBoM MeTomOM KOjOM ce€ Tadka
eKBUBAJICHITM]E oapel)yje mpecenameM arciuce ca jeTHOM WM JIBE mpase JuHuje [99].

[Ipuniun Merone ce MOXE IOKa3aTH Ha MpPUMEPY TUTpALUje jake KHUCEITUHE
. 3 .
noyetHe KoHueHTpamumje Ca (3ampemmHa Vo y cm™) jakom 0a3oM TIOYETHE
KoHneHnrpauuje Cg y ranBanckoj henuju tumna:

(-) emekTpoma peBep3UOMITHA THTPAITHOHH PACTBOP pedepenTHa monyhenuja (+)
Ha BOJIOHHKOBE jOHE

Enexrpomoropna cuna henuje (EMC) je nara uzpazom:
RT N
E=E°—71n[H | £, +E, (65)

riae E° mnpejicTtaBiba pasinKy CTaHAApAHHMX IOTEHIMjala KOpUITheHUX eleKTpo/a
(E0 =E§E—ER9E), E; je audy3uonu moreHuujan, 10K je fy KOE(PHULUUJEHT aKTUBHOCTU
. . . 3
BOJIOHMYHOT joHa. KOHIIEHTpalMja BOMOHNYHUX jOHA MOCTe JloJaBama Vp cm™ Gase (mpe
Ta4yKe CKBUBAJICHITU]E) CE padyHa Ha ciienehn HauwH:

v 14
C.=C —0° _c .~
S A A A A (66)
y TAadKHN eKBI/IBaJ'IeHI_II/Ije BaXH PIBpaBZ
C,Vo=Cpl, (67)

V. mpencraBiba 3ampeMuHy 0a3e Koja je TMOTpeOHa 3a JOCTH3amke TadKe
eKBUBJIEHLU]e. YKonuko ce 3ameHn Cy y u3pasy (66) noduja ce:

Cy=Cy % (68)
Kako je antilog x=10"

antilog(— pH)=10"" =a, = f, -C, (69)
onaBJie ce u3 u3pasza (65) u (68) nodbuja

107 = f, 2V, ,) (10)

VotV

OJHOCHO
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Vy =V 10" = £, - Cy(V, - V,) (71)

Axo ce ymecro pH mepu morennujan E mperxomaaum u3pasz (71) nobuja crenehu
00K

(Vo —Vy )l 0_(E_E0_Ej Joiz 3T = fH ) CB (Ve Vg ) (72)

V Behunu cinyuajesa E°, Ej, fi 1 Cp Cy KOHCTaHTHE BPEIHOCTH TOKOM THTpaLje, rna
ce m3pa3 (71) Moke HaMKCaTH y ONIITH]eM OOJUKY:

(Vy = VIO 23 = o (v, -7, (73)

3amenom Bpeanoctu 59,16 mV 3a 2,3RT/F (na 25°C) u u3ocraBibambeM KOHCTAHTE
k, jep oHa He yTude Ha mpecek ['paHoBe KpuBe ca amciucoM, uzpas (73) ce Moxe jorr
BHIIIE YIPOCTUTH

Vy = V105> =k, (V, - V) (74)

Hakon Tauke ekBuBajieHuMje y pacTBopy he Outu y Bumky OH™ - jona, ma je
HUXO0BA KOHIICHTpPAIIN]ja JaTa U3pa3oM

v, V.
C,=C,—2—-C 0
oH B VoAV, 4 VoAV, (75)
OZIHOCHO
V,-=V
C,=C, - 2—=
on =Co iy (76)
KaKo je
K
Cu=c (77)
" COH

To ce 3ameHoM Cy y m3pasy (69) m nassom Tpanchopmarmjom uzpasa (75) godujajy
u3pasu Koju CiIyXe 3a ojapehuBame Tauke €KBUBAJIEHIM]E€ M3 IPYror Jiela TUTPALUOHE
KpuBe (10 penacKy Tauyke eKBUBAJICHLIN]E)

Vo0 =L, (v, -7) (78)
H w
OJHOCHO
W, —vorss =L o y) (79)
H w
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Axo ¢y E°, E;, fy u Ky y TOKy TUTpanuje KOHCTAaHTHE BEJIMYMHE OHZAA Cy HU3pasu
(71), (72), (78) u (79) nuneapHe (pyHKIHje 3apEeMHHE U TIPU CBOjOj HYJITO] BPEIHOCTH
npecerajy arncuucy y Tauku Vz=V, najyhu Ha Taj HauuH Ta4Ky €KBUBAJICHIIU]E.

N3 naBenenor cienu na cy obe ['panoBe ¢yHKumje (Ipe ¥ MOCHE 3aBPIITHE TayKe
TUTpAllMje) JTUHEApHE y 3aBUCHOCTU Of nojaare 6a3e V u nma obe ceky anciucy y UCTOj
tauku (Ve, 0). 3ato je 3a onpehuBame Tauke eKBUBAJICHIIM]E JOBOJbHA je/IHA TIpaBa, IITa
BUIIIE TUTpALlKja HE MOpa J1a U] HU J0 TauKe eKBUBAJICHIIHje Beh je T0BOJbHO HEKOIHMKO
Tavaka. Y MpaKkcH ce 0OMYHO y3UMajy y 003Up Tauke OKO 3aBPINHE TaYKe TUTPAIH]e.

6000
[ ]
5000 \ y = -55088x + 5218,4
4000 R2 = 0,9842
g .
I 3000
i
> 2000 =
>cu [ ) >
= 1000 S
O T T T \I\k. T 1
0 0,02 0,04 0,06 0,08 0,1 0,12
-1000
cm 3NaOH

Ciuka 6. [panos dujacpam 3a nomenyuomempujcky mumpaywjy 4,26-107 mol dm™ HCI
ca 0,0982 mol dm™ NaOH

[Ipennoct I'paHoBe wMeTome mpencTaB/ba MOTYNHOCT 1@ ce oOIpele Tauke
eKBUBAJICHIMj€ U y TAKBUM CJIy4ajeBUMa KaJla HaM Ha pacrojiaramy cToju camo aeo pH
obOnmacTu Kuceno-6a3He TUTpalyje. 3aTo jeé oOBa MeToJa MOCEOHO 3HavyajHa TMpH
oapehuBamy Tauke eKBUBAJIEHIM]Ee MIPU TUTpalldjaMa KUCEJINHA KOoje capikKe MeTal KOoju
XUJIPONIU3yje a TIe je HENPUMEHJbHBO Kopulllheme yoOuyajHUX Meroaa. Y OJHOCY Ha
nudepeHLrjaate AMjarpaMe oBa MeTojia MMa MPeJHOCT MOILTO 32 BeHO KopHUIIhemhe HUje

noTpeOHO y3UMaTH BeIMKH Opoj Tauaka THUTpalyje, IITo 3HauajHO ckpahyje Bpeme BbeHor
u3Bohema.

1.4.1.2 OnpehuBame E° u E;

Jla Ou ce onpenuna KOHIIEHTpAIMja CII000JHIX BOJOHUKOBUX jOHA /1, KOpUIThemheM
HepcroBe jennaumne (64) moTpeOHO je OAPEAUTH BPEAHOCT EIEKTPOMOTPOPHE CHIIe

enekrpoxemujcke henuje £ n qudy3noHu noTteHuujan £; Koju Cy pasjMudTU 33 CBAKU
€JIEKTPOXEMU]JCKH CHUCTEM.

Osa Tako3sana E’ TUTpalldja c€ BPIIM Yy MOCEOHOM MOCTYNKY THUTPAIMjOM jaKe
KHCeNMnHe jakoM 0a3oMm. TokoM m3BOhema TUTpaIlMje HaKOH CBAKOT J0/aTKa aJIMKBOTA
6ase, mepu ce E u pauyna E° nomohy jenHaunte

E=E°+59,]6logh+E, (80)
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Kako je mudy3noHu NOTEHIWjaI AUPEKTHO MPOMOPIMOHANIAH KOHIECHTPALUjU
BOJJOHUYHUX joHA E;=k)h, KOMOUHII]OM ca IPETX01HOM (HOPMyYJIOM 100UjaMo

E-59,16logh=E’+kh (81)2

Kopucrehn npukazany jemHaunHy MOKE Ja ce Hanpra rpaguK Tako IITO Ce Ha
OpAMHATY HaHOCH BpeaHOCT E - 59,16 log h, N0k ce Ha ancHucy HAHOCH KOHIIEHTpAIlrja
BOJOHMYHMX joHA. [Ipu ToMe ce mobuja mpaBa uyMja Tavyka Mpecerama ca OpJIMHATOM J1aje
BpenHocT E° 10k je k onpehero BpeaHohy Haruba Kao mito je mpuKa3aHo Ha CIIUIHM 7.

340 -
335 3 " P & & & & Y o
TEYTOEW @ © © 00— —§@ _

330 -
< y =-493,83x + 334,14
2 325 R? = 0,7862
= 320
@
qu 315 -

310 -

305 -

r 300 T T T T 1

-0,0005 0 0,0005 0,001 0,0015 0,002 0,0025

[H] mM

Cuuka 7. Oopehusarve E° cmaknene enexkmpode

1.4.2. CnekrpodoTomerpuja

Ontuuke ocoOuMHE pacTBOpa KOjU y ceOHM caJlp’Ku KOMIUIEKCHA jeIUbemha 0OMYHO
Cy pa3nuuuTe O] 0OCOOMHA joHA WM MOJIEKYyJa KOju uX 4uHe. [IpomMeHe y onTuukum
ocoOMHamMa KOMIUIEKca Cy IoBe3aHe ca (OpMHUpPamEM KOOpPAMHALMOHUX Be3a.
AHanmUTUYKE METO/Ie Koje ce 0a3upajy Ha Mepemy alCopIIfje CBETIOCTH MOTYy Ce
KOPUCTHUTH 32 MPOYyYaBame PABHOTEKE KOMIUIEKCHPama, jep Cy MOToJIHE 3a CEJIEKTHBHO
onpehuBame BpPJIO MalUX KOHIIEHTpalHja oirorapajyhe Bpcre 0e3 Memama cacTaBa
pactBopa. OnpehuBame Moke OWUTH CIPOBEJEHO CEJEKTUBHO Tako MITO ce Oupajy
onropapajyhe rtamacHe ayxuHe. OCHOBHU YCJIOB 3a NPUMEHY OBE METOJE je Ja ce
ancoprniuja nokopaBa JlambGep-bepoBom (Lambert-Beer) 3akony [100]. Mepehu
aricopOaHIly, OJHOCHO HWHTE3UTET TMPOIYIITeHE CBETJIOCTH, y (QYyHKUUU O
KOHIICHTpAllKje jeJHe KOMIIOHETe KOMILJIEKCa MOTy ce JOOMTH MOJaly U3 KOjUX Ce MOTy
OJIPEIINTH CacTaB M KOHCTaHTA CTA0MITHOCTH KOMILIEKCA.

Memooa xkommunyannux eapujayuja unu XKobGosa (Job) mMeTona ce 3acHHBa Ha
BapHpamy MOJICKOT OJIHOCAa METalHOr joHa W Juranjga umel)y 0 u 1 mpu KOHCTaHTHO]
ykynHoj koHmeHTpamuju (C=Cp+Cy) u wMepewmy amcopOaHIle pacTBopa THpuU
pasnmuuuTUM ofHOcMMa. HakoH Mepema ce mpra rpaduk 3aBHCHOCTH amcopOaHIe O]

2V HOBHjO] TUTEPATYpPH CE OB jenuaumHa yenrhe kopucty y cineneheM o0mmKy
E-59,16log [H]=E°+k[H']
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MoJICKe (pacKiyje aurasaa Xp,. AKo ce popMupa caMo jeJHa BpcTa KOMIUIEKCAa cacTaBa
ML, u arcopbaniia MEpeHH Ha TaJlaCHO] TY>KMHHM Ha KOjO] HM METAJIHHU JOH HU JIUTaH HE
aricopOyjy Beh camo komriekc amcopOyje oHnma ce n (JiuranaHua Opoj) W3payyHaBa ca
aTcIce K0joj 0JroBapa MakKCUMYM KPHUBE (Xmax)

xmax
n=T (82)

_l—xmax

Koncranta cTaOMIHOCTH Takohje Moke OWTH H3padyHara ca KpHUBE, IPTAHEM
TAHICHTH Ha CTpaHWIlaMa Mapadojie W OYUTABAKEM BPEIHOCTH Ca KOOpAHHATa 0e3
MO3HaBamba MOJIAPHE arCOPNTUBHOCTH (OpMHUpaHOr KomIuiekca. Tauke Ha TaHreHTama
Koje ce mo0mjajy oaromapajy amcopOaHIM Koja Ou Ouia m3MepeHa Kaja je caB MeTal
NPUCYTaH y O0JUKY KOMITIeKaca.

Cauka 8. Ilpumep )Koboge memooe

Tauke Ha TaHT€HTHU KOja j€ MOBYYEHE Ha PYroM Iy KpHUBE J1ajy arcopOaHIle Koje
Ou Morse OMTH U3MEpEeHe YKOIWKO je caB MeTaj Be3aH y KoMiuiekcy. Ilpe mpecernama
NBejy TMpaBuX, (opMHpame KOMIUIEKCA j€ OrpaHWYEHO KOHIEHTpPAljoM JHMraHja u
aricopbaHIle y TaykamMa Ha T[OYETHOM Jely Y3Jla3He JIMHHje Cy MPOMOPIHOHAIHE
KOHIICHTPAIMjU KOMIUIEKCa ca YKYITHOM KOHIIeHTparujoMm nuranga. OmHoc opeheHe
aricopOaHIle KOjU je O3Ha4eH TaHreHTama, 3a UCTE BPETHOCTU X, j€ jeJHAK MOJICKOM
yAeIIy METAITHOT JOHA Y KOMIUIEKCY, Ka/la J€ X > Xy

£ [MLn]:a 83
E. C, " (83)

X

aKo je MoJicka ¢pakiuja JUraHga X < X,y MOXE Ja C€ HaIHIIIe

E _nML,] &
E, C

X

OpnaBae Mory OMTH M3pakeHe KOHICHTpalKje TOjeIMHUX BPCTa Y KOMILIEKCY
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[ML,]= EECM (85)
E C,
[ML,]= R (86)

Onnoc ancopbaniie Moke J1a ce uckaxe kao Cy
aKo je X > Xy oHAA je C_=C,,

aKo je X < Xpqy oHHAaje C_=C, /n

aKo je X = Xpqy oHHAje C_ =C,, =C, /n

OpaBne noOujamMo Ja je KOHIIGHTpAaImHja CI00O0THOT METAIHOT jOHa W CIO0O0THOT
JIMTaH/a:

x?

E
[M]=cC, -—C

X X
VKyIHa KOHCTaHTa CTAOMJIHOCTU MOJXKE J1a C€ HaIlMIIE

Ec
AR E, o
b MLl "
BT e Te, ke

E E

X
X X

OpaBne 71ako MOXe Ja ce H3pauyHa KOHCTaHTa CTaOWJIHOCTH ca Hceyaka Ha
OpAMHATH U arlCUMCH. YKOJIUKO j€ KOHCTaHTa CTAOMIHOCTH BEJIMKA OHJA je MUK OLITap U
JaKo ce ounTana ca rpaduka. Ca 1pyre cTpaHe YKOJIMKO jé KOHCTaHTa CTaOMIHOCTH Maja
KpHBa [I0CTaje paBHA U MOBJIAYEHE TAHTCHTH Y3POKYj€ HECUTYPHOCT IPU U3pauyHaBam}y.

VYKOJIMKO MeTaJl WK JIMTaH] arncopOyjy Ha UCTOj TaJacHO] Ty>KUHHU Kao U KOMILIEKC
OHJIa BLUTOBE BPEIHOCTU Tpeda O/1y3€TH O/ BPEAHOCTH I0jeAMHAYHUX KOMIIOHEHTH U Ty
BPEJIHOCT YHETH Ha rpaduk.

MeTo/1a KOHTUHYaJIHUX BapHjaliyja ce 4eCTO KOPUCTH KO/l (POTOMETPH]CKUX METO/1a
300r jegHocTaBHE yrnoTpebe. Mmak je mpuMeHa OoBe METOJE OTpaHWYEeHA U HE MOXeE ce
MPUMEHUTH YKOJIMKO jeé KOHCTaHTa CTaOMJIHOCTH Mayia MM YKOJHKO je n Behe o1 TpH.
Takohe, oBa MeTo/a HE MOXKE J1a Ce MPUMEHU YKOJIUKO C€ CUMYJITAHO CTBapa BHILIE O]
JEIHOT KOMILJIEKCa, jep ce Mo jeaHadnnu (82) mo0uja BpeIHOCT CaMO CPEIEHET JINTAHTHOT
Opoja. Jenan ox1 ycnoBa 3a IPUMEHY OBE METOJIE je J1a HM METaJl HU JINTaH]l He pearyjy ca
IPYTUM CyIICTaHIIaMa Koje Cy IpUCyTHe y pacTBopy. Kako cy nuranmm yrinaBHoM ciabe
6a3e, Hajuentha cnopesiHa peakiiyja je MPOTOHOBAaWkE JTUTaHAa. YKOJIUKO C€ MPOTOHOBaHA
dbopma nHraHma KOPHCTH TPU H3pavyyHaBamy KOHCTaHTe cradbmiHOCTH, pH BpemHOCT
Mopa J1a ce OJip’kaBa KOHCTAHTHOM TOKOM €KCIIEPUMEHTa, a KOHIEHTpauuja cI000aHOT
nurasjga 'y jeaHauyuHu (87) M KOHCTaHTa CTaOMIIHOCTH MoOcTajy ycioBHe. KoncraTa
CTaOMIIHOCTHU CE€ MOKE IOOUTH U3 jeHAYMHE:

B, =B, (38)
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Qg ce u3padyHa u3 pH Koju ce MepH y CKCIepHUMCHTHMA M KOHCTaHTe

IIPpOTOHOBAIbA.

Takohe u moryhe cropenHe peaxiije mMerana Kao mTO je GOpMHUpPAEmE XHUIPOKCO
KOMILJIEKCa MOPajy OUTH y3eTe Y 003Hp YKOJIHMKO CE HUCY MEHaJIe y TOKY EKCIICPUMEHTA.

1.4.3. Tepmasina anaausa

Texnuka Tepmannae ananuse (Thermogravimetric Analysis - TGA) ce 3acHuBa Ha
MIPOMEHU Mace cyrncranue y GpyHkuuju o temmneparype. Ilpomena y macu ce jaemiaBa
3axBasbyjyhu OpojHUM eHOMEHUMA Kao IITO Cy Jerpajalrja, ucrapaBame, OKCUIaImja,
ancoprimuja win  gecopnuuja [101]. ¥V xBanmraruBHOo] TGA aHamu3m MoaepHe
eJICKTpOBare Ccy ocerJbuBe Ha mpoMeny mace o1 100 ng.

3a HajBehu 6poj TGA ekcrniepuMeHTa punpeMa y3opaka je Beoma npocTa, U JeJMHO
je moTpeOHO U3IBOJUTH PENPE3CHTATUBHU Y30paK MaTepHjalia KOju Ce aHAIM3Upa Mace OJ1
HEKOJIMKO JIECETHHA MUJIUTpaMa. Y30pak ce CTaBJba y IIEHTap Taca KOjH je HalpaBJbeH O]1
TyMUHHjyMa WK TUTATHHE U KOJU BUCH Ca MHKpOBare.

Bennunna yectuna yrudye Ha TEPMOTPABHETPHjCKO MEpEHE Ha JIBa HAUYMHA: MPBU
HAYMH je IITO ce Mamke YECTHIIC 3arpeBajy MHOTO Opike o/ Behnx, MTO MOXKE y3pOKOBATH
Oenexermne IPOMEHE Ha HIDKO] TEMIIEPAaTypH, U APYTH je HITO CE Ca CMAEHHEM BEINYHHE
gyectulle Op3uHa peaknuje nosehasa. 3aTo BeIMUMHA YecTHIla Mopa J1a Oyne mama ox 100
pm.

Takohe je BaxxHa m Op3uHa 3arpeBama, jep Beha Op3uHa 3arpeBamba MOXKE
y3POKOBAaTH CMamehe PEe30NyIHje, MOTOTOBY YKOIUKO C€ JIB€ peaklhje jaBajby Y
CIMYHUM TEMIIEPATYPHUM OIICE3UMA.

W3srnen taca y Koju ce craBiba y30pak urpa BaxkHy ynory y TGA mepemunma jep
ny0Jbe Tmocyjae cMmamyjy Op3uHy mnudysuje raca u o0e3dehyjy ma peakiuja mnporuue y
BeheM TeMIiepaTypcKoM OIICery.

ATMocdepa y K0joj ce BpIIM EKCIIEpUMEHT YTHYe Ha JBa HA4YMHA: NPUCYCTBO
racoBa KOju ce H3/Bajajy MOTy Ja IOTHCHY peBep3HOWIHE peakiuje M Ja Iomepe
TeMIIepaTypy pas3jarama Ka BHIIUM TeMIlepaTypama. [[pyru yTuiaj je uHTepakiuja raca
ca y30pKOM LITO MOXe€ Jia IPOMEHH CMEP peakiuje.

[lopen HaBeneHUX yTHIlaja jaBajby C€ U APYTH YTULIQJU KOJU CYy Y MHOTO MamO0j
MEpU BE3aHW 3a pa3IMKy y TepMaHo] NpoBoJbuBOCTH raca. lllemarcku mnpukasu
TepMoOBare u anaparype 3a Audpakiuony tepmanny aHanusy (DTA) cy natu Ha cinukama
9u 10.

VY toky m3Bohewma TGA excnepumeHTa MOTy J1a ce uzabepy GakTopH MOMyT OIcera
TeMIIepaType y KOMe ce U3BOJIM €KCIIEPUMEHT, Kao ¥ Op3uHa npoMeHe temneparype. Tom
NPUIMKOM Tpeba BOJUTH padyHa Ja JIMHeapHa NMpOMeHa TeMIieparype Tpeba ma Oyne
JIOBOJPHO MaJla Kako OM ce TayHO MOBE3aJId TeMIepaTypa MM TeMIIepaTypHH OIICer ca
(heHOMEHOM KOju ce ucnutyje. ['eHepanHo, YKOIUKO je y30pak (UHO cIipallieH KOpUCTU
ce Beha Op3MHa MpoMeHe TeMIepaType, a YKOJIMKO Y30paKk UMa HHU3aK OJHOC MOBPIIHHE
npemMa 3anpeMuHHu (Wi ako je jemaH Behum komam) Op3uHY MpOMEHE TemIeparype Ou
Tpebasio CMamHUTH KaKo OM ce YCHEIIHO KapaKTepUcaau YKYNHU (EHOMEHHM KOju ce
onurpasajy. Kox HemosHaTor y3opka OOMYHO Ce€ M3BOJE JBa €KCIEPUMEHTA: y MPBOM Ce
kopuctH Beha Op3uHa, Kako Ou ce oJpeauie TeMreparype Ha KojuMa J10J1a31 10 IPOMEHe
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Mace, a 3aTHM C€ y JPYroM E€KIIEPUMEHTY BPIIH MOJIaraHO CKEHHpame y 00JacTuMa Koje
Cy 3Ha4YajHe.

KomoOunammjom TGA ca apyruM aHaTuTHYKUM MeTofama 00e30elyjy ce momarHe
uHpopmanmje o y30pky. Tako ce JoAaTkoM TepMmolapoBa Jo00Mja amaparypa 3a
nudepeHnrjaTHy TepMallHy aHajdu3y ca KOjOM MOTY JIaKIIe Ja Ce€ KapakTepHIny
pa3nuunTe BpCTe ryouTka Maca. To MOXe Jja ce WIyCTpyje IPUMEPOM Kajla UCTIapaBame
W Jerpanaija pe3yiaTyjy TYOMTHOM Mace, caMO IITO je HCIapaBamke CHIOTCPMATHH
mpoIiec, JIOK je Jerpauanuja ersotepmMuu nporec. OBe pasnuke mory na ce sune y DTA.
VY Tabenu 2 cy gatu BpCTe mpoiieca Koju ce mory npoydaBata DTA texaukom [102].

[Iponiecu koju mory nma ce uzydaBajy nmomohy TGA merone mory aa ce mozeie y
JIBE TpYyIe: MPBY IPYITy YMHE MPOILIECH Y KOjUMa J0JIa3u JI0 CMameHa Mace (Jiecopryja,
JIeXuaparalyja WM JecoliBaTalyja, WCIapaBambe, CcyOnumarje, IeKOMIIO3HIIH]e,
PEAYKIIHje U PEaKIfje YBPCTO-UYBPCTO), IOK APYTY TPYITY YHHE MMPOIIECH Y KOjUMa JI0JIa3H
no nosehama Mace (copmuuja). Koa npoieca okucaanmje u peakiimje YBpcTo-rac Maca ce
MOKe rmoBehaBaTu 1 cMambHBaATH.

Ta6ena 2. [Ipoyecu koju ce mozy ucnumusamu nomohy DTA/DSC

IIpouecu Enporepmun Erszorepmun

[Ipomene 4BpCTO — UBPCTO
IIpomene YBpCTO — TEUHO
UcnapaBame
Cybnumaryja
Ancopnimja *
Hecopmimja
[econBaranuja
Jexommoszuiyja
Peaxnuje uBpCTO - YBPCTO
Peaxnuje uBpcTO - TEUHO
Peaxnuje uBpcTo - rac
OuspurhaBame
[Monumepwuzanuja
Karanutnuke peakiuje

¥ ¥ X *

¥ K X X X *

O K X X ¥ *

TepmorpaBumeTpja ce BeoMa 4YECTO MpHMEHYje IMpH IMpoydaBamy Tajora y
rpaBuMeTpuju. M3 oaromapajyhux TepMOrpaBUMETPHU]JCKHUX KpPUBHUX CE€ MOTY JOOUTH
uHpopMalrje Kao ITO Cy: CTEeNEH XUuaparalmje, 0JoBapajyhn ycioBu 3a Cyllemhe Tauora,
o0TacTi CTaOMITHOCTH KO/ MHTEPMEINjTHUX MTPON3BO/Ia M PEKAIIIOHN MEXaHU3MH.

35



Hoxmopcka oucepmayuja

Camnka. 9. Cxemamcku npuKas
mepmosaze, a) y3opak, 6) memnepamypHu
CeH30p y30pKa, 8) meMnepamypHu CeH3op
nehu, 2) neh, 0) komnjymep 00 Koza donaze
nooayu o memnepamypu, mMacu y30pka u
eépemeny, h)  Kommponep  eace, e)
MukKpoeaea, Jic) eac, 3) npocpamamop
memnepamype nehu

Cmmka 10. Cxema xnacuune DTA
anapamype: a) peghepenmuu mepmonap, 6)
mepmonap KoO y30pKka 8) 0eo 3a
saepesarve 2) AT nojauusay, 0) nucay uiu
pauyHap xoju onexcu Ts, AT u epeme, h)
neh, e) memnepamypHu npozpamep Koju
Modice bumu noee3an ca pavyyHapom, i)
yeohere caca (Ts — memnepamypa y3opka,
Tr — peghepenmna memnepamypa, AT=Ts-

Tr)

1.4.4. EJleKTPOHCKA MUKPOCKONHUja

[ToBpinHa YBpCTE CYTNCTAHIIE KOja je Y KOHTaKTy ca TEYHOM WJIM TaCOBUTOM (ha3oM
C€ YEeCTO 3HATHO Pa3JIMKyj€ O]l YHYTPAIIHOCTH, KAKO MO CBOJUM (PU3MYKUM OCOOMHama
Tako M MO XEMHJCKOM cacTaBy. 300r Tora, Kaja ce KOPUCTH IOjaM YBpCTa MOBPIIWHA,
OHJIa C€ He TMOoJpa3yMeBa camMo TOPHH CJI0j aToOMa WM MOJieKysa Beh ce oOuuHO MuCIN
Ha AyOWHY OJ1 HEKOJIMKO WJIM HEKOJIHMKO JIECETHHA aTOMCKHUX CII0jeBa.

Krnacuune metone 3a kapakTepu3alyjy MOBPIIMHA CYICTAHIU CY jOII YBEK BaXKHE,
MaKo /1ajy BHIIE KOPUCHMX HH(poOpManuja o (U3MUKO] MPUPOAU CYINCTAHIIE a MAmbE O
xemujckoj. OBe MeToJe mojapa3zymeBajy N100Hjame€ ONTHUYKE WIM EJEKTPOHCKE CIIMKE
MOBPIIMHE Ka0 U Mepeme aJCOPHIMOHUX H30TEpPMH, MOBPUIMHE OfpeheHuX o0sacTH,
MOBPIIMHCKE XpanaBOCTH, BEJIMUKUHA ITopa U pediieKcuje.

EnextponckuM mukpockonom (Scanning electron Microscope - SEM) moBpiinHa
YBPCTE CYIICTAHIE C€ CKEHUPA PacTepPCKU MOMoNy eIeKTPOHCKOT 3paKka BUCOKE €Hepruje
Y TOM IPUIIMKOM ce J1001ja HEKOJIMKO BPCTa CUT'HAJIa: MOBPATHO pacejame ca AyrepoBUM
eJIEKTpOHNMa, (UIyopoclieHIIMja X-3paKka U JApyre Koje MoTudy off (oTOoHa pa3iIuyuTHX
eHepruja. CBU OBHM CHUTHAJIM C€ KOPUCTE NPHIMKOM IpOydYaBama IMOBPIIMHA alld Cy
HajBUIIE y yIIOTPeOU: MOBPATHO pacejarbe U CEKYHPaHH €JIEKTPOHH KOjU CIyXe Kao 0aze
y €IeKTPOCKO] MUKPOCKOIH]H Kao U eMUCcHja X-3paKa KOjU c€ KOPUCTH Y aHAJIU3U MUKPO
y30paka.

Komopa y kojy ce cTaBiba y30pak je qu3ajHupaHa 3a Op3y NpoMeHy y3opaka. Bakym
MyMIIa Koja c€ KOPUCTU MOXe Op30 J1a MPOMEHH MpUTHCaK o1 ambujeHTanHor ao 1,3 kPa
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WM YaK ¥ Mamer. [[p:kad y30pka, Uil mocTojbe, y BehnHu HHCTpyMeHaTa MOXKe J1a HOCH
y30pKe BEJIMYMHE HEKOJIHMKO IIEHTHMETapa Ha jeHoj uBUIM. OBO MOCTOJbE MOXKE Jia Ce
nmoMepa y mpaBlly X, Y U Z oce a Takol)e MOKe M J]a c€ pOoTHpa OKO CBaKe OCe, IITO HaM
naje MOTyYhHOCT ImocMaTpama y30pka 13 OMJI0 KOT yIia.

VY30puu KOju TPOBOJE ENEKTPUIIUTET Cy JaKIIM 3a MpOoydaBame 3aTo IITO
HEOMETaHU MPOTOK EJIEKTPOHA Ka y3eMJbelhy MHUHHMH3UpPA I0jaBe KOje Cy Be3aHe 3a
HAarOMUJIaBamke¢ HACIEKTPUCAkha Ha TOBPIIMHH. Takohe, y30piu Koju cy ao0pu
MIPOBOJHUIIM €JIEKTPUIIUTETa CYy OOMYHO M TOOpPH MPOBOAHMUIIM TOMOJIOTE ITO CMamyje
BEpOBAaTHONY HUXOBE TepMHuKe nerpamanuje. Haxkamoct, BehnHa OMIOmKUX y30paka,
Kao 1 BehmHa MUHEpaTHHUX y30paKa HUCY AOOPU MPOBOJHUIIM €IEKTPUIIMTETA U TOIUIOTE.
300r Tora cy pa3BHjeHE pa3IMYUTE TEXHUKE 3a JoOujarbe SEM cimke HEmpoBOTHUX
MaTepujaja y3 pa3MuuTe MPUCTYIE KOJU YKJbYyUyjy MpecBllayemhe y30paka TaHKUM
METATHUM (PUMOBHMAa KOjH C€ HAHOCH PACHPIIUBAKREM WIH YIPABAKBEM Yy BaKyyMy.
HonaBame mpoBogHor ¢unma (aebsbuHe ~ 10 nm) je oceTsbuBa METOJA jep MOXKeE
JIOBECTH JI0 HEjaCHUX JieTasba Ha moBpuiuHu [103].

Pa3HoBpcHOCT ucnuTHBama 4YBpPCTUX Yy3opaka nomohy SEM-a 3aBucu on Bpcre
CUTHQJIa KOJU C€ TIeHepulle INpU HHTEpeaklHju eJIEKTPOHCKOI 3paka ca Y30pKOM.
WuTepakiyja eIeKTPOHCKOT CHOIA ca Y30PKOM MOXKE Ce IMOJEIHUTH Yy JIBE KaTeropuje:
elacmuyHe uUHmMepaxKyuje Koje Y3pOKyjy TMpPOMEHY IyTame elIeKTpOoHa 0e3 3HauajHe
MIPOMEHE E€HEPTHje U HeelacmuyHe uHmepakyuje y KojuMa eJIeKTPOHHU Mpeaajy Ie0 WIn
LIEJIOKYIIHY eHeprujy y3opky. IloOyheHu uBpcTH y30pak Taja eMHTyje CEKyHIapHe
CJIIGKTPOHE T3B. AyrepoBe €IeKTpoHe, X-3pake W TMOHEKaa (OTOHE AYIHMX TaJaCHUX
TyKHMHA.

Kana ce enekTpoHu cymape ca aToMOM IIpaBall €JIEKTpOHA ce MEHa aju ce Op3uHa
HE Mema Tako Ja KMHETHYKa €Hepruja ocTaje HENpOMEHmEeHa M OHM Ipe/CTaBibajy
pacejane enekmpoHe. YTao CKpeTama €JIeKTpOHA HAKOH CBAKOT CyJapa je cllydajaH |
Moxke aa Bapupa ox 0 no 180°. EnekTpoHCKM 3pak KOjU ce pacejaBa yHazaa uma Behu
MPEYHUK O] YMaJHOT 3paKa TaKo Ja aKo YIMagHH 3paK MMa MPEYHHK Off HEKOJIHKO
HaHOMeTapa pacejaHH 3paK MO)Ke MMAaTH MPEYHHUK OJ HEeKOJMKO MHKpomeTtapa. [Ipedunuk
pacejaHor 3paka je jeldaH OJ Y3pOKa KOJjU OrpaHHW4yaBa pPE3O0JIYIH]y EJIEeKTPOHCKOT
MUKpockomna. Takole pacejaHu eeKTpoHH UMajy pa3iuyuTe eHepruje noues ox 50 eV na
10 eHepruje ynagaHor 3paka. CexyHOapHu eleKmpoHu HACTA]y Kao Pe3yJITaT HHTEPaKITH]e
u3Mel)y elIeKTPOHCKOT 3paka ca €i1ado Be3aHUM MPOBOJHUM €IEKTPOHHUMA Ha MOBPLUIMHU
y30pKa IITO 3a TMOCIEANIy MMa H30aluBamke eNeKTpOHa ca eHeprujama oJf HEKOJIUKO
EIIEKTPOH BOITH M3 TpoBoHE 30He. OHM HacTajy Ha xybmnn ox 50 mo 500 A nok je
M3JIa3HH 3paK Majio IIMPHU OJ1 YIAaJHOT 3paka. bpoj ceKyHIapHHUX eleKTpoHa KOjU HacTajy
ce kpehe ox 1/2 no 1/5 ox 6poja ynagaux enexktpona. [[pumMeHOM HEraTMBHOT HANOHA Ha
kyhumire mnperBapaua Moke ce NOCTHNM Ja CeKyHJapHU €JeKTpPOHHM He Jaohy 1o
nerektopa. llojaBa X-3paxa mnpexacraBba Tpehy BpCcTy mpou3BoJia KOJU HacTajy
O6oMOapoBambeM MOBPIIMHE €NEKTPOHMMA; MpH 4YeMy ce J100ujajy JIMHUJCKH U
KOHTHHYaJTHH CTeKTap. ['eHeprcame pa3IMuuTUX BPCTa CUTHANIA je IPUKA3aHO Ha CIIHIN
11.
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Camuka 11. ['enepucare cuenana koo SEM-a

1.4.4.1. llpunuun paxa SEM - a

Enexmponcku useop je y Hajsehem 0pojy ciydajeBa BoJippaMOBO BIIAKHO KoOje ce
3arpeBa W MPOM3BOJU eeKTpoHe. OBako noOujeHn eleKTpoHu ce yop3aBajy ox 1 mo 30
keV- a. MarnetHa counBa cMamyjy 3pak 10 npeunuka o 1-10 nm kaga nohe 10 y3opka.
Konnesaropcku cucrem counBa (KOju €€ CacTOjU O[] jeTHOT MJIU BHILE COYMBA) UMa yJIOTY
Jla yCMepH €JEeKTPOHCKM 3paKk Ha 00jeKTHB KOju oapehyje konuku he 3pak gocnetu Ha
y30pak. JIBa mapa eNneKTpOMarHTHUX KaJleMOBa, CMEIITEHHX y COYMBHUMA O0jeKHTBa
uMajy 3a/aTtak j1a ckpehy 3pak y x ¥ y mpaBily oMoryhaBajyhu Tako CKEHUpame y30pKa
T10 11€J10] MOBPILUHHU.

CkeHupame MOBpIIMHE C€ OCTBapyje MpesakemheM YCKOT CHoma (IpUMapHUX)
€JIEKTpOHA MPEKO MOBPIIMHE Yy30pKa. Y CBakoj Tadlll Y30pKa MpH HHTEPaKLUjU
€JIEKTpOHA MPUMApHOI CHOMAa M MOJeKyla (aroma) y30pKa JoJla3d [0 CTBapamba
“curHana” koju ce nerekTyje. CUrHan ce Mamupa Ha BHJAEO €KpaHy — CBaka Tayka
MHTEpakKije oJroBapa NoceOHOj CMIM Ha ekpaHy. OMITpHHA CIMKE 3aBUCH O] jaunHe
CUTHAJIa ca y30pKa (€Hepruja CeKyHIapHUX €JIEKTPOHA).

SEM mnpyxa mopdosomke M TOHojouke HHMopMaluje O IIUPOKOM CHEKTpPY
yBpcTUX NoBpiirHa. CKkeHHpamwe okcuaa utpujyma nomohy SEM-a je on Benuke KopucTu
KOJIl TpU3BOI-€¢ HaHo1eBH [ 104].
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EnexTpoHCKH
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ENMEKTPOHA

Vaopak

Camka 12. Cxema enekmpoHcKoz MUKpockona

1.4.5. Macena ciekTpomeTrpuja

Macena crnekTpoMeTpuja je MOKJa HajBUILIE NPUMEHJbMBA MeETOJa Koja Jaje
uHpopMalrje 0 eJIeMEHTApHOM CacTBay Y30paka, CTpPYKTYpH HEOPTaHCKUX, OPTaHCKHUX U
OHOJIOIIKUX MOJICKYJIa, KBAJIUTATUBHOM M KBAHHUTATUBHOM CaCTaBy CJIIOKCHHUX CMCIIA,
CTPYKTYPH U CacTaBy YBPCTHX MOBPIIMHA U U30TOIICKOM OJJHOCY Y Y30pIIHMA.

Macenu cnekrap ce 1001ja Tako HITO C€ MOJIEKYJIM aHaJluTa, KOJU CY Y TaCOBUTOM
cTamy, 6oMOaplyjy CTpYjoM eJleKTpoHa. TOM NMPUIMKOM aHAIUT I'yOM jelaH eJIeKTPOH U
dopmupa ce monexyrcku jon M. Monekyickd joH je pamukanl KOjH HMMa HCTY
MOJIEKYJICKY TeXHHY Kao U Moiekyil. Cymapom n3Mel)y eleKkTpoHa M MOJeKyla, OOMIHO
eJIEKTPOH Tpesaje MOJEKYylTy JAOBOJbHO eHepruje na npehe y moOyheno crame. Hakon
TOra Ji0ja3u 70 penakcauuje npaheHe ¢parMeHTaIljoM MOJIEKYJICKOT jOHA, NMPH YEMY
HACTajy JOHH MambUX Maca — MOTOMIIH.

[To3utnBHYU joHU KOJjU ce n00Mjajy eIEKTPOHCKUM YIapoM IpoJiaze Kpo3 CIUT y
MaceHH CIEKTpPOMETap e Ce pa3/iBajajy Mo OJHOCY Maca/HaelleKTPUCAhE U jaBIbajy CE Y
MaceHOM CIEKTpY.

VY cBakoM crekTpy, Hajeehu MUK ce 03HayaBa Kao OCHOGHU NUK W TIPO3BOJHHO MY Ce
nonesbyje BpeaHoct 100 1ok ce ocTany MUKOBU padyHa]y y MPOIEHTHMA Yy OJHOCY Ha
era.

[ToyerHa Tauka y moOWjamky MaceHOT CHEeKTpa je (opMHpame TacOBUTHUX jOHA
aHaJIMTa U caM CIeKTap (MOJIEKYJICKEe BpPCTE) 3aBHUCH OJ] METo/e KOjoM ce (opmupajy
jonu. IlocToje BuIIEe JOHCKMX H3BOpa 3a MOJIEKYJICKY MAaceHy CIEKTPOMETPU]Y KOJU Cy
rpy0o MojiesbeHU y JBE BPCTE MO HAYMHY CTBapama joHa. [IpBy rpymy uumHEe jOHCKHU
M3BOPH KOJI KOJHX C€ aHAJIMT MPBO yrapaBa Ia OHJA JOHU3YjE€ U BbY YMHE: EICKTPOHCKHU
yaap, XeMHjCKa jOHU3allMja W jOHU3allMja MMoJba, a HA3MBAJy ce uzeopu 2ackve ¢asze. Y
IpyTy TPymy CHaaajy jOHCKH M3BOPH MPHU KOjUMa C€ aHAIUT KOjU j€ y YBPCTOM HIIU
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TEYHOM CTamy JUPEKTHO MPEBOJM y TACOBUTE jOHE Y KOj€ CIa/ajy: IecopIllrja y mojby,
enektpocrnpej jonmzanuja, MALDI (Matrix-assisted desorption/ionization), mia3ma
necopiiyja, 6oMbapaoBame Op3UM aTOMUMa, MAaCeHa CIIEKTPOMETPHja CEKyHapHUX jOHA
Y TEpPMOCIIPE] JOHU3AIM]a, @ Ha3UBajy ce decopnyuonu uzsopu. IIpeaqHOCT 1eCOPIIIMOHNX
M3BOpA je y TOME IITO MOTY Jia Ce NMPUMEHE Ha HeHCIapJbUBE U TEPMUUYKHU HECTaOMIIHE
y3opke. Hacynpor mrma u3BOpH TacHe ¢ase Cy yriaBHOM OTpaHWYCHH Ha CTaOWIIHE
CYIICTaHIIE KOjé HMMajy Tadyky Kibydama Mamy on 873 K (cymcranie koje umajy
MOJICKYJICKY TeXUHY Mawy o1 1000 Da).

JOHCKHM M3BOpH MOTY Ja ce KJIACH(PHKYjy U Kao jaku W Oaaeu. Jaku U3BOpHU Najy
BUINIAK €HEPTHje MOJICKYTy Tako Ja OH ocTaHe y mooOyhenom cramy. Pemakcanmja onma
yKJbydyje€ PpacKujJ Be3a YHME C€ IpOu3BOAE (parMeHTH joHAa KOjU HUMajy OJHOC
Maca/HaeJeTpucame Mamu O] MOJIEKYJCKOr joHa. CIeKTpU KOju Cy JOOMBEHH OBHM
M3BOpHMA Jajy KOpHCHE HH(popMaije o Bpctama (HYHKIIMOHAIHUX Tpyla MoMohy Kojux
MOXe Ja ce Aemudpyje CTpyKTypa aHaJIUTA.

bnarun m3Bopu npou3BojAe Mamy (parMeHTAlMjy ¥ MAaceHHU CIIEKTap Ce€ yraBHOM
CacToju O] MHUKa MOJIEKYJICKOT jOHa M HEKOJHMKO JPYTUX MHKOBA, Na MpemMa TOME Aajy
TayHe MH(POPMALKje O MOJIEKYJICKHM TeKHHAMa MOJICKYJIa.

Enexmpocnpej jonuzayuona macena cnexkmpomempuja (ESI/MS) je nocrana jegna
O/l HAJBAXHUJUX TEXHUKA y aHAIN3U OMOMOJIEKYJIa Kao IITO Cy IMOJHUICITH/IU, IIPOTCHHU
U OJIMTOHYKJIOCTUIU KOju umajy macy ao 100.000 Da. Takohe ce oBa MeTona KOpUCTH
NPY KapaKTepH3aliju HEOPTaHCKUX jeIMbCHha U CHHTETHUKUX mojuMepa. [Ipunimn paga
Ce 3acCHMBA Ha TOME IITO C€ PAcTBOp y30pKa yIyMmIiaBa Kpo3 Kamwiapy (Koja je of
Hephajyher yenuka) Op3MHOM OJf HEKOJIMKO MHUKposuTapa y MUHYTH. OKO Kamuiape ce
Haja3y IWIMHIPUYHA eNEKTpoJa M pa3jivka y TOTeHIHWjaly u3Mel)y mux wu3HOCH
HAKOJIMKO KuijoBouTH. OBakBa pa3iuka y TOTEHIHjaldy NMPOU3BOAM (UHO pacrpIIeHe
HaeJIeKTPHCaHe KalJbUIle KOoje MpoJia3ze Kpo3 Kaluiapy rie pacTBapad ucnapasa (Iporec
JiecoiBaTaImje), a MOJIEKyJI aHaIuTa ce HaenkTpuie. Kako ce ucmapaBameM pacTBapada
KalbHIIa CMamyje HheHa TYCTHHA HaelleKTpucama rnoctaje cBe Beha u jouu ce gecopOyjy
Y OKOJIUHY.

Enextpocnpej mpouec KapakTepuile MOTryhHOCT (QparMeHTanuje TEepMHUYKU
HecTaOMIHUX OuoMolekyna. JoHn Koju cy (GopMupaHU Ha OBaj HAYMH Cy BHUIIECTPYO
HAeNeKTPUCAHU TaKo Ja Cy HUXOBE M/z BPEIHOCTH [OBOJBHO Maje Ja Ce MOry
JIETEKTOBATH KBaJPYIMOJIHUM HHCTpyMeHTOM (ca macom 1500 u mawum Macama). U3Bop
eJIEKTpOCIpej joHu3aluje ce Moxe jako mosezatd ca HPLC — oM u KojoHOM 3a
KamuiapHy enekTpodopesy.

Kanunapa xop enextpocipeja CIIyKU 3a YHOILEHE TEYHOI y30pKa y CUCTEM Iie ce
nomohy BeJIHMKOT MPUTHCKa pactipiyje y3opak. Hampasssena je on Hephajyher uenuka a
OKO He Ce Hajla3W IWIMHIPUYHA eJEeKTpoJa Koja MMa CTaOWiIHM HamoH on oko 4000
BOJITH y OMHOCY Ha Kamwiapy. [IpuMemeHn HamoH he y3pOKOBaTH HaeEKTPHCAHE
Karpuile Tako Ja he marna (cmpej) koja Oyne u3badeHa U3 Kanuiape OMTH cacTaB/beHA
OJ1 HaeNeKTPUCAHNX MOJICKYJIaPHHUX JOHA.
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Camka 13. Ilpuyun paoa ESI MS: a) U3zeneo jonckoe uzeopa, 6) npunyun erexmpocnpej
JoHusayuje

IIponiec neconBarayje nMounmke y Kawiapy 3a JiecoiBartalyjy, y3 ynorpely raca
3a CyIIeHhe WM TOMONhy TOIUIOTE, a HACTaBJbha C€ y PAa3IMUUTHM ITYMITHUM HUBOMMA KOjU
ce Haja3e Ha BhEroBOM IyTY Ka aHayin3aTtopy. OOMYHO ce KOPUCTH CYBH a30T KOjU CIIYKHU
3a aecnoBarairjy. Kako ce karnspuile cMamyjy, €1eKTPUIHO MOJbE KarbHile ce oBehaga,
HITO YpOKYyje OA0ujame KaljbUIla ca MCTHM HAaeEKTPHCAEM, IITO Jajbe pe3yiTyje
noBehaHWM MOBPIIMHCKUM HarmoHOM. Tauka y K0joj KarbHila He MOKE€ BUILE J]a TIOJIPKU
nosehame MOBPIIMHCKOT HAllOHA MO3HATO je 1moja Ha3uBoM PejnujeBa rpanuna (Rayleigh
limit). Y oBOM TpeHYTKY KaIJbHIla Ce€ ICH Ha Mamkhe KallJbUIIE IIO3UTHBHO WIIM HETAaTHBHO
HaeJleKTPUCaHe.

Macenu ananuzamopu ce KOpUCTe 3a yTBphUBame 0JlHOCA Mace W HaelleKTpUCarmba
(m/z), mTO Cce najbe KOPUCTHU 3a pa3/iBajarkbe MOJICKYJICKUX joHa (OpMHUpaHUX Yy Karuaapu
3a neconBartanyjy. CrocoOHOCT aHamM3aropa Ja pas3lIoKd MaceHe IMUKOBE MOXKE OWTH
nepuHUCcaHa ciaenehoM jeTHAaunHOM:

m

R=—-
Am

OBa jenmHaumHa TIPEACTaB/ba KOJWYHUK Mace MPBOI MUKa (M) W pa3iuKe Maca
cycennux mnukoBa (Am). Illto je Beha pesomymuja mojgauu cy KopucHUju. MaceHu
aHaJIM3aToOp MOpa WMAaTh CIOCOOHOCT Ja MepH JOHCKY CTpYjy Koja Hacraje of
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BUIIECTPYKO HACJIEKTPHCAHUX 4YECTHI[A KOje C€ CTBapajy y MPETXOJHO OIUCAHUM
nporecuMa. MaceHu aHalM3aTop KOPUCTH EJIEKTPOCTaTHYKA COYHMBA JIa YCMEPH CHOII
MOJICKYJICKUX jOHA TpeMa aHanm3aTopy. Bakyym cucrem 00e30ehyje HU3AaK TpHUTHCAK
Kako OW Ipeaynpeano HEeXeJbeHEe MHTEpakirje u3Mel)y MOJEKyJICKUX joHa U OWJIo Koje
Jpyre KOMIIOHEHTE Koja Ou Moria OUTH MpUCyTHA y aTMochepH, a Koja Ou yTuiaia Ha
onpehuBame opHOCa Maca/ HaelekTpucame. Hajuemhum wmaceHum aHanmm3arop y
EIIEKTPOCTIPE] JOHU3ALMJU j€ KBAIPYIOIHU CIEKTPOMETap KOjU C€ CaCTOjH O]l YETHPHU
HaCJIEKTPUCAHE WIUIKE OJ KOJUX Cy JIBE MO3WTHBHO HACIIEKTPHCAHE, a JBE HTaTHBHO
noMohy jeJHOCMEpEHe W HaW3MEHUYHE CTpyje. Pe30HaHTHM joHHM TIpoja3e Kpo3
KBaJpymnoil ¥ WAy Jajbe Yy IETeKTOp, NOK HEPE30HAHTHH NaJajy Ha INUIKE TJe Ce
HEYTpaJIHIITy.

Bucoko eneprercka nuHOAA, Kao JETEKTOP Y MAaceHOj CIPEKTPOCKOMHjH, Ce
YraBHOM KOPHUCTH Yy KOMOMHamuju ca kBaapymnojioM. OBaj IETEKTOp je y MPHHLUIY
eNIEKTPOHCKU MYJITHILIMKATOP Ca TOM Pa3JIMKOM IITO pajJy Ha BUCOKOM HAllOHY U IITO ce
SIICKTPOHM MeEpe Ha Kpajy JieBKacTor ypehaja koju mpexacraBba aHomy. OBa Bpcra
nerektopa (a high energy dynode - HED) je mHOro ocersbuBHja MeToza 3a y30pKe
BEJIMKHX Maca O]] eJIEKTPOHCKOT MYJITHILTUKATOPA.

Takohe moctoje m apyru TunoBu aHanuzaropa nonyt TOF ananuzatopa (engl.
Time of flight — Bpeme npenera) koju paau Ha TPUHIUITY yOp3aBama joHA U3 JOHU3ATOpPa
y XOMOTI'€HOM €JICKTPUYHOM I0JbY. AKO CBE YECTHIIC UMajy UCTO HaeleKTpucame umahe
UCTe M KUHETHYKE CHEpTHje a mUXoBa Op3uHa 3aBucHhe camMo o muxBe Mmace. Jlakmm
JOHM ce jaue yOp3aBajy M IpBHU Jo0Jlaze 10 JETEeKTopa JOK Texu aonaze kacHuje. TOF
aHaAJIM3aTop je Op3 allu ce KapaKTepHIle CI1adujuM pa3iiarameM.

Paau nobGosbiiama oHOCA CUTHAJ — IIyM, Kao U noBehamwa Op3uHe paja, nosehama
OCETJbMBOCHM M  pe30JIyllMjeé KOPUCTH ce€ MaceHu crnekrap ca @Dypujeosom
TpaHchopmanujoM. I'1aBHH 1€0 OBOT MHCTYMEHTA YMHHM JOHCKU Tpam (JOHCKa 3aMKa) y
KOME JOHHM MOTY Jla IUPKYJIHIY 10 oJipe)eHuM nyTamama y Ay*KeM Mepuouy.

MALDI (engl. Matrix-Assisted Laser Desorption/lonization — Marpuiom
MOTIOMOTHYTA JIacepcKa JeCOPIIMja/jOHU3aIM]a) j€ JOHU3AIlMOHa METOIa KOja C€ MOXKe
HCKOPUCTUTH 3a Jl00Mjame TayHMX MOJIEKYJapHUX Maca Koj OuomonuMmepa uuje cy
MOJIEKYJICKE Mace OJ] HEKOJMKO XWJbaJa J0 HEKOJMKO CTOTHMHa Xuibana Da. Hajuemrha
BpCTa MaceHor aHaiauszaropa koju ce kopuct ca MALDI — jem je TOF ananuzarop. Lleo
ypehaj ce 3oBe MALDI-TOF wmacenu cnektpomerap. Y OBOj TEXHHUIM, HHUCKa
KOHIIEHTpallKja aHAJIUTa je YHU(POPMHO AMCIIEProBaHa y YBPCTO] WIM T€YHO) MAaTPULIU U
HaHeTa je Ha MeTaJIHy IJI0uy Koja Moke OuTH of Hephajyher uenuka unu 31arta. [Tnoya ce
3aTUM II0CTaBJba y BaKyyM KOMOpY M JIaCEPCKH 3paK C€ ycMmepaBa Ha Y30pak Kaja ce
MaTpPUKC U aHATUT JecopOy]y U JOHU3Y]y cTBapajyhu joHCKH 00JIaK.

Marpuia koja ce KOPHCTH Mopa jako JAa ancopOyje J1acepcko 3paderme HITO 3a
MOCTIETUITy UMa OJICYCTBO IIIyMa y CIEKTPY M OJICYCTBO (pparMeHTAIHje KO/ BETHKHX
JOHa aHanMTa. Y CHEKTpPYy Cy MOpeja MHUKOBa BUIIECTPYKO HaeNeKTPUCAHUX joHa Takohe
NPUCYTHU W THKOBH JUMepa M TpuUMepa HCIHTUBAHWX Bpcra. Mako MexaHm3am
¢dopmHpama jOHCKOI objaka HHje Yy MOTIYHOCTH O0jalllleH, cMaTpa ce Ja MaTpuia
aricopOyje Jacepcko 3payeme, a Ja Ce HEHUM HCIapaBambeM U JOHU3ALHUjOM €0
HaeJleKTpUcamba MPEHOCH Ha aHAIUT KOjU ce M caM Haenektpuiue. Hajuemthe marpuie
KOje ce KOpHCTE y aHaau3u OMOMOJIeKyNla Cy: IEepHBATH HUTPONUPUIAMHA, HUKOTHHCKA
KHCENIMHA, JIepUBaTH  OCH30MHCKE KHUCEIHHE, JCpUBaTHU LUMETHE KHCEJIHUHE
XUAPOKCHIIOBaHEe OeH300Be KucenuHe. Jlacepu KOju ce KOpUCTE Yy OBOj TEXHHUIU CY
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obuyHo: azotHu nacep (337 nm), Nd-YAG (266 i 355 nm), Er- YAG (2.9 um) u CO,
nacep (10.6 um). Hajheurthu HaunH npunpemMe y30pKka je TEXHHUKA CyIIeHkha MaTpuKca Koju
Callp’Ku aHaJIMT HAa METAIIHO] IUIOYM. THWIMYaH OJHOC aHAJIHWTa TpeMa MaTPUKCY je O
1:10° 5o 1:10°. KoHieHTpauuja ananura je mpu Tome peaa Mutamona [103].

[Mocnenmux roauHa J0CTa e KOPUCTE MOBE3aHE TEXHHUKE 3a aHAJIM3y CMella, Kao
mTo cy Xpomarorpaduja u MaceHa crnekTpomerpuja (racHo-macera GC/MS u TedHo-
Macena LC/MS) koja cityxxu 3a oapehBame CII0KEHUX CMeIla OPTaHCKUX W OMOJIOMIKUX
jemumbema, Kao W KamwiapHa elekTpodope3a ca MaceHOM CIPEKTPOCKONHjOM, Koja
CITY’KH Ta QJIHAIN3Y BEJIIMKUX OMOIOIMMepa, Kao IITo ¢y npoTenHu u nenoBrn DNK.

Jomn jenHa BakHAa TEXHUKA j€ maHoeM MAceHd CNeKmpocKonuja Koja ce noduja
CliajakbeM JBa MaceHa CIIEKTpOMETpa y jedaH. Y OBOM CHCTEMY, INPBH MacEHHU
CIIEKTpOMETAap CIY)XH Ja H30Jyjeé MOJICKYJCKE JOHE W3 Ppa3IMYUTHX KOMIIOHEHTH
MEIIaBHHA a 3aTUM Ce MPEBOJIC Y APYTHM MaceHU CHEKTpOMeETap, e ce pparMeHTHUILy U
Jajy CepHjy MAaceHHX CIICKTapa; MO jeHYy 332 CBAaKM MOJIKYCKH jOH KOjH je IPOU3BEICH y
npBoM ypehajy. OBa TexHuka ce decto ckpaheno nume kao MC/MC. Tangem maceHa
cniekTpockonuja uma ucre npeanoctu nonyr GC/MS u LC/MS, anu je y3 To U 1ocra
Opa U OCeT/bUBHja TEXHHUKA 3aXBaJbyhu TOME IIITO je XEMHU)CKU IIyM KOjU C€ jaBJba KOJI
MPETXOJHE JIBE TEXHUKE NOCTa MamH. TaHIEeM MaceHa CIIEKTPOMETpHja Ce CBE BHIIE
KOPUCTH HaKo je cKymba y onHocy Ha GC/MS u LC/MS.

MaceHH CIEKTPOMETAP

JEC&'EBHTHJ.D{DKH KiNH.Iapa

Counsa
Y| :
oa
800 —_— P
L
Kamunapaa uraa T x
Tacsa
CYIIEIhe E‘p:m

cremen  WPYTH ITYMITHH CTelleH

Cauka 14. Cxema macenoe cnekmpockona
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1.5. Ilnsb u 3anaTak paaa

[IpBu npeo ucTpaxkuBama Koja Cy INpeAMET OBE JIUCepTaluje Cce OJHOCE Ha
IpoydYaBambe XHUIPOJIM3e UTPHjyMa y BOJCHUM pacTBopuMa. VcrnmTHBama Cy BpIIeHa:
MOTEHIIHOMETPHJCKOM THUTPAIMjOM pPacTBOpa y KOjUMa je jOHCKAa jaunMHa IMOJEIICHA Ja
0IroBapa OHOj KOja ce Hanasu y xymanoj mwrasmu (0,15 mol dm™ NaCl), kao u ESI MS
(emexTpocIpej MaCeHOM CIIEKTPOMETPHU)jOM).

JIpyru 1eo ucTpakuBama ce OJHOCH Ha J0OHMjame YBPCTOI XUAPOKCHIA UTPUjyMa
TaJIOKEHeM NoMohy HaTpujyM-Xuapokcuaa u ypee. McnutuBame qoOHjeHOT Tajora je
BPLICHO TEPMOIPAaBUMETPH]CKUM MEpEHHMa, PEHTICHCKOM TH(PPAKIHMOHOM aHAIH30M,
Kao ¥ Ipoy4YaBameM MopQooruje moMohy exeKTpOHCKOT MHKPOCKOIIA.

Tpehu neo nucepranuje ce OAHOCH Ha UCIMTUBAKE KOMIUIEKCUpPama UTPUjyMa Y
BojieHUM  pactBopuMa. Kowmmekcupamwe wutpujyma ca DTPA, DOTA wu
IUOPOQIIOKCALIMHOM j€ MCIUTHUBAHO MOTEHCHOMETPHUJCKOM MeTojoM, Kao u ESI MS u
ESI MS/MS texHuKOM.

YeTBpTH /€0 IUCEpTalMje ce OJHOCH Ha NPOydyaBame CIEUUjaluje UTPHjymMa Y
KpBHOj Tu1a3mMu Kopuithemem mporpama HySS2009.

[letu neo mucepranuje ce OAHOCU Ha NOOUjabe PaIMOAKTUBHOT UTPHjyMa Ny KOju
ce KOPHCTH Yy paJMOAKTHBHO] Tepamuju. Y je J00OMjeH Ha [Ba HAYMHA:
€JIEKTPOXEMHUJCKUM IyTeM Y3 CTaJIHU TMOTEHIIMjaJl KaTojJle KOju je npkaH -2,5V mpema
ZKE, u ppyrum xopumhemeM MeMmOpaHcke ekcTpakuuje. Hakon Tora BpuieHO je
obenexxaBatbe DOTATATE no6uBeHum 9OY, a CTeleH KOMIUIEKCHpama je MpoBepaBaH
nomohy SepPak keptpuyia u HPLC — om.

OueknBaHU pe3yaTaTH OBE JHcCepTaluje Cy:

e JloOujamwe mojgaTaka O XMJIPOJUTHUKUM BpCTama KOje ce Hajla3e y pacTBOpY
pH pazauuutuM pH BpeaHOCTHMA NOTEHIIMOMETPH)CKOM TUTPALIM]OM.

e JloOujame momaTaka O XUAPOIU3U UTPHjyMa Y BOACHHM pacTBOpHMMa momohy
ESI MS mepema.

e JloOujamwe mojaTtaka O cacTaBy WUTPHJYMOBUX XHUAPOJUTUYKUX IpELUNUTATA
TEPMOIPaBUMETPH)CKOM aHanu3oM 1 nmomohy XRD-a.

e HcnutuBame MopdoIorvje HTPUjyMOBUX XHUAPOIUTHYKHX Tajora momohy
SEM — a.

e JloOujawe mnomataka o komIuiekcupawy urtpujyma ca DTPA, DOTA wu
HUIPOQIIOKCAIIMHOM MOTEHIIMOMETpHjcKoM TUTpanujoM 1 ESI MS texuukom.

e JloOujame mojaTtaka O pacrojiesid UTPHjyMa y XyMaHo] IJIa3MH U oJipehuBame
JOMHUHAHTHUX KOMIUIEKCA HTPHjyMa ca MOJIEKYJIMMa MaJle MOJIEKYJICKE Mace.

- 90 90g,./90 .
o Jlobujame Y u3 ,,home-made” “Sr/”Y reneparopa oapeheHe xemujcke u
panuoxemujcke yncrohe.

e O6nexasame DOTATATE no6ujennm °Y.

e KpamurathBHa KOHTpOJa OOEIEKEHOT Y DOTATATE nomohy SepPak
keprpuyia 1 HPLC — om.
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2. ExcriepyMeHTaJIHU 1€e0

2.1. Pearencu u pactBopu

2.1.1. Pearencu

Utpujym - xnopug, YCls, 99,99 % (Sigma Aldrich)

9OSI‘(NO3)2, Pamuonyknennne uuctohe > 99,5 % (Institute of Atomic
Energy, Radioisotope Centre, Polatom, Poland),

Harpujym- xunpokcua, NaOH, p.a. y rpanynama (Merck),
XnoposogonnyHa kucenmna, HCL, 0,1M crangapa, (Merck),

Aot (N;) uucrohe 99,99 %, (Messer),

Xemujym (He), aucrohe 99,999 % (Messer)

VYpea, p.a. CO(NH;),, (Merck),

JluetunenTpuaMuHIeHTaaleraTHa kucenusa, (DTPA),
[(HOOCCH;),NCH,CH;],NCH,COOH, p.a. (Fluka),

Metanon, CH3;OH, HPLC grade, (J. C. Baker, Deventer, Netherlandes),
Aueronutpmit, CH;CN, HPLC grade, (J.C.Baker, Deventer, Netherlandes),
Hatpujym-anerat, CH;COONa, > 99 % (Sigma Aldrich),
Tpudmnyopoaneratna kucenuna (TFA) (CF;COOH), for HPLC, > 99.0 %
CHROMASOLYV (Sigma Aldrich),

DOTA-TATE (DOTA-(Tyr3)-octreotate),  ([N-[[4,7,10-tris[(carboxy-k
O)methyl]-1,4,7,10-tetraazacyclododec-1-yl-k N1,k N4,k N7,k N10Jacetyl-k
O]-D-phenylalanyl-L-cysteinyl-L-tyrosyl-D-tryptophyl-L-1ysyl-L-threonyl-
L-cysteinyl-L-threonine cyclic (2—7)-disulfidato(4-)]-) > 95 % Pi Chem
(Graz, Austria),

Etanon (C,HsOH), 95 % (Zorka Sabac),

SepPak C-18 xonone (Waters, Milford, Mass, USA),

AproH, (Ar) yuctohe 99,99 % (Messer),

Awmonnjak, NH4OH, 28,0-30,0 % NHj (Fluka),

SrCl,-6H,0, Sigma-Aldrich (St. Louis, MO, USA),

YCl;-6H,0, Sigma-Aldrich (St. Louis, MO, USA),
Ju-(2-etunxexcun)pocdopua kucenuna, (CgH,,0),PO,H) DEHPA Sigma-
Aldrich (St. Louis, MO, USA),

XnopoBoauauyHa kucennHa, HCI, Lach Ner (Brno, Czech Republic),
Xexkcan, CH3(CH;)4CHj3, Lach Ner (Brno, Czech Republic)

Honexan Ci,H,6 (CH3(CH3)10CH3), Sigma-Aldrich (St. Louis, MO, USA)
®dusnomnomku pactBop (0,9 % NaCl), (Hemofarm)

JlejonnsoBana Boma, Milli-Q cucrem 3a mpeuninhaBame Boge (Millipore,
Bedford, MA, USA).

Hunpodnoxkcarun (1-muxnonponui-6-hiayopo-4-okco-7-(nmumnepa3uH-1-mm)-
XUHOJIMH-3-KapOoKCcmiIHa kucenuHa), Sigma-Aldrich (St. Louis, MO, USA).
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2.1.2. OCHOBHM PacTBOPH

OCHOBHHM pacTBOpU Cy HPUIIPEMaHH Yy KaTUOPHCAHOM BOJIYMETPHjCKOM Tmocyhy
KJace A, T1e je penaTHBHA IPEIIKa MPH BOTYMETPHUjCKUM MepemhrMa U3HOCHIIA Mambe OJ1
1%. Mepemwa Mmace cy BpuieHa Ha aHiutHukoj Baru METTLER AT200 (nmperusHoct *
0,01mg). [Ipunukom mpumpeMama BOJICHHMX pacTBopa KopuirheHa je OuaecTuioBaHa
BOJIa KOja je MPeTXO0IHO MPOKYBaHa U OxJia)eHa y3 IpOMyIITamke a30Ta.

“’Sr(NO3), — ocHoBHE pactBOp, cremuduune axruHocTH 9,250 GBq cm™, je

KymibeH of ,Institute of Atomic Energy, Radioisotope Centre, Polatom”. Pannu
pacTBOpH Cy HAIlPaBJbEHH Pa30IIa)kNBambEM OCHOBHOT PacTBOPA.

HUmpujym(I1l)-xnopuo - OCHOBHU PacTBOP j€ MPUIPEMIBEH PACTBAPABEM OJMEpPEHE
kommunae YCls, y HopmanHoM cyny ox 100 cm’, y3 nomaBame oxaroeapajyhie konuunHe
HCI, kako 6m ce uzberna movyetHa xujaponu3a. Konuenrpauuja urpujyma je oapehena
KomIuiekcomerpujckom TuTpanujom nomohy EDTA u momohy ONTHYKOr €MHCHOHOT
CHEeKTpoMeTpa ca HHAyKoBaHO KyruioBaHoMm IazmMom (ICP-OES). Bumak HCl-a y
pactBopy je oapehen I'panoBom w™eromom. KoHIeHTpammja OCHOBHOT pacTBOpa
utpujym(Ill)-xnopuna je uznocuna 0,1008 mol dm™.

Hampujym-xuopoxcuo — OCHOBHH pacTBOp j€ HAIPaBJbEH PACTBApPAEM OJIMEPEHE
kommanHe NaOH y nBoctpyko aectunoBanoj Boau. CraHmapam3aiyja pacTBopa je
BpIIIEHA TUTpaIjoM pacTBopa Kanujym xuaporeH ¢ranatom (KHCgH4O4), (mperxomHo
cymienuMm Ha 120 °C) ka0 mpuMapHUM pacTBOPOM Y3 (eHOI(PTaNeUH Kao HHIUKATOP
(0,1% pactBop y 60 % ankoxoiny). KoHIeHTpanuja OCHOBHOT pacTBOpa HATPHjyM-
xuapokcuaa je uznocuna 0,9986 mol dm.

XnopoeoooHuuna Kuceiuna — OCHOBHU PAcCTBOP XJOPOBOJOHHWYHE KHCEIHHE je
npunpeMmibeH pazonaxuBameMm crtanaapaa 0,1 M HCl u crammapauzoBan nomohy
TPUC(XUAPOKCUMETIII)aMUHOMETaHa y3 METUJ I[PBEHO Kao MHAWKaTop. PagHu pactBOopu
Cy TpHUIpeMaHu pa30iaXuBambeM OCHOBHOT pacTBopa. KOHIIEHTpaluja OCHOBHOT
pacTBopa XJOpoBOJOHUYHE KucenuHe je u3nocumna 0,1023 mol dm™.

Hampujym-xnopuo - crangapaHu pacTBOpP HAPTUjyM-XJOpHAA MPHUIEMIbEH je
pactBapameM TmpekpuctanucaHe coiau NaCl y JIBOCTpyKO [1€CTHUIIOBAHO] BOJIH.
Konnentpanuja pactBopa je oapeheHa ymapaBameMm 3ampemuHe 10 cyBa Ha 573 K u
MepemeM octaTka. KoHIleHTpalja OCHOBHOT pacTBOpa HATPU]YM-XJIOPHIA j€ U3HOCUIIA
1,0008 mol dm™.

Aszom, koju je xopuiheH 3a obe30ehuBame MHEpTHE aTMocdepe y pacTBOpy U
CIpeyaBamke€ HacTaHKa KapOoHaTa 3a BpeMe THUTpalyja je nmpouuiihaBaH MpoOBOhemeM
kpo3 10 % NaOH a 3atum kpo3 10 % H,SOy, ankanuu pactBop nuporainoia, 0,1 mol dm’
pactBop KCl 1 Ha kpajy Kpo3 JeCTHUIOBaHY BOAY.

2.1.3. Pagnu pacTBopu

Pamgau pactBop umpujym(Ill)-xropuo-a 3a TOTEHUOMETPH]CKY THUTpAILU]y je
MIPUTIPEMIbEH pa30IaXKMBaFkbEM OCHOBHOT PacTBOpA.

Pagau pactBop Odomopa koI MeMOpaHCKe eKCTpakildje je MPHUIPEMIbEH TIpe
eKcIiepruMeHTa o/iroBapajyhum pa3onaxuBambeM OCHOBHOT pacTBOPA.

—  OcHOBHH pacTBOp joHOpa caapxku 1000 mg dm™ (11 mmol dm™) Sr(Il) u
100 mg dm™ (1,1 mmol dm™) Y(III). PacTBop je IPUIPEMIbEH TaKO WITO je
3a CBaKH METaJl PaCTBOPEHA ajJeKBaTHa KonmunHa cou y 0,25 dm® 0,1 mol
dm” HCL.
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Oprancka ¢asa je npunemsbeHa pactBapameM DEHPA (au-(2-eTminxekcun)
¢dochopHa KucenuHa) y XeKCaHy WM J10/IeKaHy (BOIyMETPHUjCKU MPOIICHAT),
JIOK je akienTop npunpemMan pazonaxuBameM HCl y Boau.

Ocramu pactBopu (momyt 3% amoHHWjaka) Cy NpPUIpPEMaHH pa30iiaKUBAKHEM
KOHIICHTPOBaHUX (HhaOpUUKUX pacTBOpa WM pa3diaxuBameM (aOpHUKH HaNpaBJbEHHUX

pacTBopa.

3a KBaIMTATUBHY KOHTpONy moGuBeHor Y kopumher je daGpuukd pactBop
(Xemodapm) - 0,9 % NaCl (pusuonomku pacTBop).

2.2. UHcTpyMeHTH

IMorenmuocrar, Potentiostat/Galvanostat/ZRA, Series G 750, FC 350
(Gamry Instruments Inc., Warminster, Penn.,USA),

Kanuoparop no3a, Capintec CRC-15 Beta, (Ramsey, N. J., USA),

HPLC, Hewlett Packard 1050 S/N (Palo Alto, Cal., USA), ca UV u rama
nerektopoMm (Raytest Austria GmbH, Langenzersdorf, Austria), konona: RP
C18 column (250 mm x 4.6 mm),

Iorenmnomerap: ION 85 ION ANALYZER, (Radiometer, Copenhagen),
Ayromarcka Oupera: ABU 80 AUTOBURETTE, (Radiometer,
Copenhagen),

Turparop: TTT 80 tutpartop, (Radiometer, Copenhagen),

Macenn cnektpoMmerap: Acquity Tandem Quadrupole Detector (TQD)
(Waters, USA) ca MyJATHUMOJHUM U3BOPOM JOHH3AIMje yKiIydyjyhu:
eJIeKTpOH crpej joHuzanujy (electron spray ionisation - ESI), xemujcky
joHM3aMjy Ha arMochepckoM MpUTUCKY (pressure chemical ionization -
APCI) u conny 3a aHanu3y yBpCcTe MaTepHje Ha aTMOC(HEpPCKOM MPUTUCKY
(atmospheric solids analysis probe - ASAP),

TepmorpaBumerpujcka Bara: SDT Q600 (TA Instruments),
HNudppaupsenn cnexkrpomerap: Nicolet IS 50 FT-IR Spectrometer,
(Thermo Fisher Scientific Inc),

Nal(Tl) couaTHnanuonm rama Opojau: Gamma 3.33 (ICN
Pharmaceutical),

ONTHYKN €eMHCHOHH CHEeKTPOMeTap ca HWHAYKOBAHOM KYIJIOBAHOM
miaasmom: (Inductively Coupled Plasma Optical Emission Spectrometry
ICP-OES)- Spectroflame model B (Spectro Inc., MA, USA),

Enexkrponcku mukpockon: BEGA TS 5130MM (Tescan),

Pentren: Siemens D5000. bakapuu u3Bop Koju reHepuiie X-3pake TajacHe
nyxuHe 0,154 nm. I'paputHH MOHOXpoOMaTOp ce Hajlla3u Ha IMyTambu
0JI0MjEeHOT 3paka HCIpe JETeKTOpa (CUMHTUIAIMOHU AETEKTOp), Kako Ou
ce ¢untpupana Kb nmuaMja ox GakapHOor m3Bopa M (IyopOCIEHIHje Koja
MOTUYE OJ1 y30pKa,

Hepucraaruuka nymna: (Perkin-Elmer, Waltham, Mass., USA),
MemoOpane 3a ekcrpakuujy: Accurel PP 50/280, Membrana GmbH
(Wuppertal, Germany). [lebmuna 3umoBa: 50 pum, yHyTpallmbH NPEYHUK
(d): 280 pum, cpemba Bemmunua mopa: 0,1 mm™ ca moposuomhy () od 60
%. EdextuBna nyxuHa (L.f) cBake MeMmMOpaHe y KOHTakTopy je 17 cm.
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Oprancka ¢asa y mopama Mem6pana je 0,48 mol dm™ (15 %) DEHPA y
noJekany. 3anpeMuHa opraicke dase je usHocumna ~ 37 mm™.

2.3. [Ipoueaypa

2.3.1. IloreHuMOMeTpPHjCKa TUTPaLUja

[ToTennmomeTpujcka TUTpaIMja je u3BoheHa y mocyau ca ABOCTPYKHM JTHOM Koja je
tepmocTarupana Ha 310 K (cnmka 15). JoHCKa cuiia CBUX y30paka KOju Cy TPETUPaHH je
nogemena 0,15 moldm™ Harpujym-xopunom. CBa Mepema cy usBoljeHa y armochepu
a30Ta KOjH j€ MPETXO/HO MPeUHIINeH MPOJIACKOM Kpo3 pacTBop nuporanona, 20 % NaOH
u 20% H,SO4. Mepewe pH BpenHocTH (M1 e1€KTPOMOTOPHE CHIIE) j€ BPIIEHO MOMONy
norenpomerpa [ON 85 ION ANALYZER ca npeuusnonthy o + 0,002 pH jenunune (+
0,1 mV), a kao enekrpoaa je kopuitheHa komOrHOBaHa cTakiena enektpoaa (PHC 2401 -
7, Red Rod, Radiometer). Tutpant je nomaBan ayromarckom Oumperom ABU 80
AUTOBURETTE, koja je mpe moyerka TUTpauuje KanuOpucaHa, TOK je pacTBOp Y
eJIeKTPOXeMHjCcKoj henrju Meman moMohy enekTpoMarHeTHe MenIaauIle.

PactBopu Y(III)-jona u DTPA cy tutrpoBanu pacTBOpOM HATPHjyM-XUAPOKCHA,
KOJY je MIPHUIPEMIBEH 10 MPETXOHO OMHCAHOM MOCTYIKYy. CBe THTpaIyje ¢y u3BoheHe y
pH omcery ox 2 10 9 ca koucrauTHOM joHckoM cuioM (0,15 mol dm™ NaCl) u y
armocdepu azora Ha temnepatypu 310 K. Konnenrpammja meranHor joHa ce Kperaia
m3mehy 0,5 u 10 mmol dm™. Ha ucru Haumn je Bpuiena tutpanuja Y (IlI)-jona u
uIpodIoKcaIHa.

2.3.1.1. lToctynak paga na pH-metpy

IIpe mouetka pana ca pH — meTpom BpieHa je kanuOpauuja ypehaja momohy n1Ba
nydepa koju umajy TadyHo mnosHary BpenHoct pH (4,005 + 0,010 u 7,000 = 0,010).
TuTpaumje cy BpIICHE J0AaBAbeM Mantux annkota TuTpanta (0,005-0,01 cm’) momohy
ayroMmatcke Oupere. Hakon cBakor mpopaBama, pH BpenHOCT ce ouMTaBana HaKOH HEHE
crabmwmzanuje (+ 0,001). Bpeme morpebHo na ce ouuta pH BpemHocT je Bapupaio
u3mehy 5 u 50 MuHyTa y 3aBHCHOCTH O]l BPCT€ TUTpAlMje U TOra Ja JIu ce TUTpaluja
oJIBUjajla Ha MOYETKy WM Onu3y 3aBpluiHe Tauke TuTpanuje. Kako je noreHumjan
eJIEKTPOJe:

E=Ey,+Q Xlogh+ E; (89)

rae je £, -xoHCcTaHTa Koja yKJbydyje CTaHIapaHH MOTEHIIHjal CTaKIeHe eJIeKTPOIE,
O -Nernstov GakTop CTakjIeHe eneKTpojie, /1 -KOHIEHTpalyja BOJOHUYHOT joHa, U E e
madysuonn norenuujan. Koncrante £, Q u E; cy onpeheHe 3a cBaku cuCTeM KOjU ce

tutpyje. E, ce oapelyje HakoH TUTpalyje U3 aeia KpUBE Ha MOYETKY THpAIUje Kaaa ce

TUTPYj€ jaKa KMCEIMHA U TJIe He J10JIa3u J0 XUAPOJIN3e WK KOMIUIeKcupama. [IpakTuano
Ce M3BOAM TAKO IITO CE€ y3UMajy BPEAHOCTH IOTEHIMjajla U KOHCTPYMILIE IpaBa: Ha

anciucy ce HaHoCH BpeaHocT h a Ha opaunaty E—Qxlogh. E° ce oxmpebhyje
eKcTpanonanujom, Jok E, mpencraba Haru6 npase. Jlanac ce momohy TnojequHHX

nporpama, (Excel, Origin) kxoju majy jenHauuHy mpaBe, MOTy Beoma Op30 00HTH
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0 .
Bpennocth 3a £ n E . CBe TTpanyje Cy U3BEIEHE y NyIUIMKATY U clarame Mehy muma

je 6mto 6osbe o1 1 %.

Camka 15. Enexmponumuuka henuja 3a nomeHyuomempujcky mumpayujy. 1- cnomsuu
cyo, 2- ynaz mepmocmamupare 600e, 3 — eieKmpomacHemuu mewad, 4 -
Kkanunapa 3a yeohewe eaca (N3), 5 — kombunosana enexkmpooa, 6 — Kanuiapa
3a ysoherwe mumpanma (NaOH)

2.3.2. Tanoxemwe UTPUjyM-XHAPOKCHIA

Pagu mnpoywaBama Tajmora WTPHjyM-XUAPOKCHIA, KOpUIINEHH Cy pa3iuyuTé
HAYMHU TaJIOKEema. JleTajbHe MpoLeaype TaloXkKemha Cy JaTe y HapeJHUM IOIIaBJbUMa U
cymapHo y Ttabenu 3. Tamo3u cy 3aTMM MCIUTHBAHU EJIEKTPOHCKHMM MHKPOCKOIIOM,
CHUMJBEHH CY UH(pALPBEHH CIIEKTPU U TOJBPTHYTH TEPMOIPaBUMETPH]CKO] aHATIHU3H.

2. 3. 2. 1. Tanoxewe nomohy NaOH

Onmepero je 0,5 g YCl; u pactopero y 10 cm’ 6umectmmoare Bome. 3a
MpUIpEeMamke pacTBOpa KopuillheHa je O1aecTuI0BaHa Bojia Kpo3 KOjy je IPOMyILITaH a3oT
KaKo OM ce UCTHCHYO PacTBOPEHH YIJbEH-IOKCHJ M3 Ba3Jyxa KOjU MOXKE Ja JOBEIe /10
TajmoXeme KapOoHara. 3atum je momaBaH pacTBop 10 % NaOH y3 KOHCTaHTHO Melame
€JIEKTOMarHeTHOM Melaiauiom Aok pH Huje gocturao BpenHoct 12,5. OBako ucTaioxeH
XUIPOKCU UTpUjyMa je Aasbe 3arpeBaH Ha 353 K, y Tpajamy on 48 caru. Hakon Tora
Tajior je mporehen kpo3 ¢uiarep mamup M MCIpaH BOAOM J0 HEraTHBHE peakiivje Ha
XJIopuJe, a 3aTuM cyieH 6 h va 333 K.

Jlpyru HauWH TaloXKemka UTPHUjyM-XUAPOKCHIA MOMONY HATPUjyM-XUIPOKCHIA Ce
CacToju y WCTO] MpoIeAypu AoOujama Tayiora, aojaBameM 0aze gok pH pactBopa He
JHocTUrHe BpeaHocT 12,5. HakoH Tora mHUXTHjacT Tajlor je YHEUIeH y ayTOKJIaB H
ayroxiaBupan 20 catu Ha T = 393 K, P = 3 bar. Tako noOujen tamnor je mporehen kpo3
¢dunTep manMp W WCIpaH BOJIOM J0 HETaTWBHE peakilfje Ha xyopuze. Tanor je HakoH
TpeTupama y ayTokjaBy cymeH 6 h na 333 K.
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2. 3. 2. 2. XoMOreHo TaJjio:Keme nomohy ypee

Oxnmepero je 0,5 g YCls u pactBopero y 10 cm® GupectrioBate Boje, HAKOH 4era
je momato 10 g ypee ((NH,),CO). PactBop je kyBan 60 MuHyTa y3 MeIIame
€JIEKTPOMAarHeTHOM MEIIAJTHIIOM. 3a TpHUIpeMame pacTBopa Takohe je kopuirheHa
OuJeCTHIIOBaHAa BOJA KPO3 KOjy je MPOIMYIITEH a30T Kao OW ce HM30eriio TaJoXKeHme
kapOoHaTta. HakoH KyBama pacTtBopa, Tajior je mpoueher kpo3 ¢unrep manup U ucnpax
BOJIOM JI0 HETaTHBHE peakiyje Ha xyopuae. Cymeme Tanora je Tpajano 6 catu Ha 333 K.

Tabena 3: IIpeaneo ycnosa 3a manodicere umpujym-xuopoxkcuoa

KonuenTpanuja Kommrpanyia Hauyun Bpeme Bpewe
OCHOBHOT' J0JaBama . pH ¢unannor
pacTBopa 3a KaJIMHAI]C U cTapema u
pacTBopa pearenca pacTBopa
TaN0XKCHE TeMmIeparypa TeMIeparypa
vl (mucmiep3oBame)
3
0.25 mol dm? 10% NaOH Karm no xan y3 CobHa 125 3arpaBame Ha
MeIllamke TeMIiepaTypa 353K,48h
0.25 mol dm” 10% NaOH Kam mo kan y3 Co0OHa 12,5 20 h. 393 K
Mellame TeMIiepaTypa P =3 bar
Uspcra
3 CYIICTaHIA KyBame Ha ~
0,25 mol dm 10 g ypee ftoxata 373K 10,5 /
OJlje THOM

2.3.3. CacraB HTPHjyMOBHX XHIPOKCH/a TEPMOrPABMMETPHjCKOM AHAJTHU30M

CumynraHa TepMOrpaBUMETpHjCKa aHaiu3a W JudepeHuujaaHa cKeHupajyha
kanmopuMmeTrpuja je BpuieHa Ha wuHCTpyMeHTy SDT Q600 (TA Instruments). bp3una
3arpeBama je Omma 10 K min' y armocdepn Basayxa (50 cm® min'). MEcTpyMeHT
nocejyje /Ba Taca pU YeMy Ce Ha jellaH CTaBjba y30pak (~ 9 mg) A0k Apyru (mpas3aH)
npencTraBiba peepeHTHH Tac. TemmepaTypHH OICeT y KOME Ce€ BpIIMa aHalIHu3a ce
KpeTao o coOHe Temnepatype a0 1123 K.

2.3.4. UcnutuBame mopdosoruje nTpujymoBux xuapoxuaa nomohy SEM — a

3a ucnuTHBamke MOP(}OJIOTHjE HMCTAIOKEHOT HUTPUJYM-XUAPOKcHIa KopuirheH je
ckennpajyhu enexktpoHckn Mukpockon mapke VEGA TS 5130MM, Tescan SEM koju
Kao M3BOp €JEKTPOHAa KOPUCTH 3arpejaHo BOJI(PpPaMOBO BIAKHO. JleTeKTopH cy of
CUHTETHYKOI KpHCTaja. 3a NpUIIpEMYy Yy30pka HHje OWilo MHOTpeOHO HamapaBame.
[Tpumemenn HamoH Ha aHou u3HocHo je 20,0 kV, 10k je mpruMemeH BakyyM 1-10° Pa.

2.3.5. Kapaxkrepusanuja npaxa UTPHjYM-XUAPOKHCA PEHTIeHCKOM
Au(ppaKIMOHOM aHAIU30M

Kapaktepuszanuja npaxa UTpUjyM-XHUIpoKcuaa je ypahena Ha ypehajy Siemens
D5000 ca puntpupamem Cu Ka 3pauema (k = 1,5406 A°). Pagau ycnoBu cHEMama Cy
6umn: 2 0 =4 - 80 © u Gp3uHa cHuMama 0,02 ° min™'. Bakapau H3BOp renepume X-3paxe
tanacHe ayxune 0,154 nm. I'padutHr MOHOXpOMATOp Ce HaJla3u Ha MyTamkH OAOH]CHOT
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3paka UCIpen JeTeKTopa (CHMHTUIAIMOHHU JETEKOTOp), Kako Ou ce ¢uirpupana Kb
JuHUja o4 6akapHOT U3BOpa M (IIYOPOCIEHIIN]€ KOje TIOTUYY O] Y30pKa.

2.3.6. UcnutuBame XMAPOJM3e UTPUjyMa y BOJAEHHMM pacTBopumMa mnomohy
ESI MS

HcnutruBame XUApOIM3e UTPUjyMa Y BOJACHUM pacTBOpuMa je pal)eHO Ha MaceHOM
cnekrpomerpy Waters Acquity Tandem ca KBaapymoioM Kao JETEKTOPOM Mapke
Quadrupole Mass Spectrometer Detector (TQD). Y3opuu pactBopa cy yHoIIeHH y ypehaj
nomohy mmprna ca nporokom ox 10 — 25 cm® min™. Temreparypa U3Bopa je H3HOCHIA
393 u 423 K, nok ce Temmneparypa JecoJBallMOHOT Traca kKpetana mamehy 393 — 523 K.
Ipotok meconsaruonor raca (N,) je usHocuo msmely 550 - 700 dm® h'. Hanon koju je
NpUMEHUBAH Ha Karmiapu ce kpetao of 3,0 1o 4,5 kV, 1ok je HalloH Ha KOHYCY Bapupao
oxn 24 mo 60 V. OxHoc Mace U HaeleKkTpucama (m/z) uactpymenrta je 10 - 2048 Da ca
MaceHoM pesonyiujom o 0,5 Da. Ceu ESI macenu criektpu, OWIIO Ja Cy Y MO3UTHBHOM
WM HeTaTHBHOM Moy, ¢y oOpahuBanu Masslynx NT codTrepom (Bep3uja 4.1).

PactBopu wutpujym-xmopuna konueHrpauuje 0,05 mM cy wucnuTHBaHM TpU
pazmuuntuM pH BpemHoctuma. pH pactBopa je monemaBanu momohy 0,1 M HCIl u
nomohy 0,1 M terpamerunamonujym xuapokcuna (TMA). TMA je kao 6aza, MHOTO
KopucHUju 3a monemaBame pH BpemHoctn ox NaOH 3aro mTo 3a BpeMe CHHMama
CIIEKTpa HATpUjyM MoOxe Ja (opMmupa HeKoJMKo HHTe3uBHUX arperata NaCl koju
oMeTajy unTepnperaiujy crekrpa [104]. Konuenrpanuje u pH BpeaHoctu pactBopa Koju
Cy CHHMaHM cy nare y tadbenu 4. CHekTpu cy CHUMAaHH Yy TMO3UTUBHOM M HETaTHBHOM
MOJy.

Tabena 4. Vcnosu noo xojuma cy cnumana ESI-MS mepera Y(IIl)-jona y 600enom

pacmeopy
bp. Cy (mM) pH

1 1 5,48

2 0,005 2,63

3 0,005 4,84

4 0,005 6,21

2.3.7. Caumame HHQPALPBEHUX CIIEKTapa TAJI0ra UTpUjyma

Wndpanpsenn (infrared - IR) cnextpu cy caumanu Ha Perkin Elmer Spectrum One
FT-IR cnexkrpomerpy nomohy texuuke KBr nuiyne. Oncer cHumama je u3Hocuo oz 450
710 4000 cm .

2.3.8. Kommiaexkcupamwe urpujyma ca DTPA, DOTA u uunpodJiokcaumHom
ESI MS Texnukom

Ceu cnektpu cy mobmBenn nmomohy Waters Acquity Tandem Quadrupole Mass
Spectrometer Detector (TQD) ca Z cnepjeMm BHCOKHX Nep(OMaHCH ca IBOJHUM
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oproronamauM APl  MyaTUMOJaJHMM  W3BOPOM  jOHHM3alHje KOJjU  YKIbydyje
ESI/APCI/ESCI kao crannmap.

Hajimpe <cy cHumanu crnekTpu uuctux jeammema DTPA, DOTA wu
nunpoduokcanuaa KonnenTpamuja 1 mmol dm™. HakoH Tora cy CHHMAHH CIIEKTPH
cvema YCl; ca DTPA, DOTA u nunpodnokcarmaoM. Konnenrpanuonu ognoc Y (I1I)-
joHa u nuraHaga ce Mewao oA 1 : 1 mo 1 : 3. Jla 6u ce onakmano GopmMupame MambUx
KaIUBbMIIA Y PaCcHpIINBavYy M OJAKIIAIIO MCIapaBama jOHA, Y CBAKM PAacTBOP j€ I0/aBaH
pactBop 10% (v/v) MeTaHona .

VY30puu pactBopa cy yHouieHu y ypehaj momohy nHjeKIIMOHE MMymIie Ipu MPOTOKY
ox 10-25 cm® min™. Temneparypa u3Bopa je apxana y omcery ox 393 no 423 K, 1ok je
TeMepaTypa JecoyiBaTallMOHOr raca apkaHa y omcery 523 — 623 K. bp3una npotoka
neconBaTtanuoHor raca (N,) ce kperana y omcery ox 550 - 700 dm’ h'l. [IpumemeHn
HAIOH Ha KamwiapH je Bapupao ox 3,0 no 4,5 kV, 1ok je mpuMemeHu HarloHa Ha KOHYCY
Bapupao ox 24 o 60 V. OgHoc Maca/HaenkeTpucama (m/z) nuactpymenta je 10 - 2048 ca
pesonyrujom ox 0,5 Da. Cu momamm ca ESI maceHor crmekTpa y MO3WTUBHOM HITH
HEraTUBHOM MOJy cy nooujenu nomohy coprBepa Masslynx NT software (Bep3uja 4.1)

2.3.9. loonjame nTpujyma MeMOPAHCKOM €KCTPaKIHjOM

[Ipe memOpaHcke ekcTpakmmje ypaheHa je cepuja eKcliepuMeHara Kako Ou ce
neduHUCAIN YCIOBH MpH Kojuma ce nobuja HajBehu cemapanuonu dakrop 3a Sr(Il) u
Y(III): pH nonopa, canpxaj oprancke ase, KOHICHTpalWje JOHOpAa M AaKIenTopa.
JIoHOpCKHU pacToBOp je mpercTaBibao cmeinry HekatuBHUX Sr(Il) konnentpammja 500 mg
dm™ (5,5 mmol dm™) u Y(IIT) 20 mg dm™ (0,22 mmol dm™) y BogeHoj (asu pasmmauror
ammurera (0,1 - 2 mol dm™ HCI). Konnenrparnuja Sr(Il) je 3Hauajuo Beha on
xontenrparmje Y(III) kako GH ce CHMyIIMpao HajHEIIOBOJBHH]H OJHOC eeMeHaTa y ST -

Y reneparopckom cuctemy. Canpkaj DEHPA y opranckoj ¢a3zu je Bapupao ox 0,16 no
1,28 mol dm™ (5 10 40 % (V/V)).

ExcniepumeHTH cy U3BOl)€HM Yy CTaKkJIEHUM elpyBeTaMa ca MOJUETUICHCKUM YeToM
MEIIakeM jeHAKKX 3armpeMuHa (4 cm’) 1oHOpa 1 opraHcke (ase Ha cOOHO] TeMepaTpypH
(297 £ 1 K) y Toky oa 60 MHHYyTa, MOIITO Cy NEpeJMMUHAPHU €KCIIEPUMEHTH MOKa3alu
Jla je OBO BpeMeE JIOBOJbHO 3a IOCTH3amkE€ pPaBHOTEXKE. 3aTuM cy (asze pa3[BojeHe U
KOHIIEHTpallMje CTPOHIIMjyMa U UTpUjyMa cy ojapehuBane u3 BojeHe (a3e Ha ONTHYKOM
€MHCHOHOM CIIEKTPOMETPY ca HHAyKOoBaHOM KymuioBaHoMm miasmoM (ICP-OES).
Konnentpanuje y opranckoj ¢asu cy nqoOujeHe U3 pa3jiuKe MOJIa3HUX KOHIICHTpalja u
KOHIICHTpaIlija 100ujeHNX y BOJICHO] (a3u.

MemOpanacka ekcrpakuuja (Supported liquid membrane extraction - SLM) je
n3BoheHa Ha KalWJIapHOM MHKPOIIOPO3HOM KOHTakKTOpYy KOJjU j€ Ju3ajHHpaH W
KOHCTpyucaHn y MHCTUTYTYy 3a HyKJeapHe Hayke ,,BuHua” W cactoju ce ox cenam
MHUKpPOTOPO3HUX IIYIJbUX MeMOpaHa ca yHyTpammuM aujamerpom ox 0,7 cm. Ose
MeMOpaHe Cy CMEIITeHE y 3aTOIUbEHY CTakKJeHy LeB — ,,KOHTAKTOp®, ca BHILE H3J1a3a
KpO3 KOj€ ce MPOIYyIITajy JTOHOP U aKIEeNnTop.

ExcTpakiimoHu cUCTEM ce cacTOjH O] JIBa pe3epBoapa: 3a JOHOP U aKILENTop KOju
ce momMohy MepUCTANITUYKUX MTyMIHU JOBOJIE O KOHTaKTopa. JJoHOpCKHM pacTBOp jJ0ja3u
ca CHoJbHE CTpaHe MeMOpaHe, MOK C€ aKIENMTOPCKH PacTBOp MPOIYINTa Kpo3 caMmy
MeMOpany. M3rien ekcTpakiimoHOT CHCTEMa j€ J1aT Ha CiuiM 16.
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CBU eKCIIepIMEHTH Cy M3BOl)eHM Ha COOHOj TeMIepaTypH. Y30paK je NepHOIUIHO
y3MMaH U3 JJOHOPCKOT U aKIIENTOPCKOT pe3epBoapa Kako OH ce YTBpAWIIC KOHIICHTpALH]je
CTPOHLIMjyMa M WUTpHjyMa. 3alpeMHHa Koja je y3eTa U3 cBake ¢ase je Omina JOBOJHHO
MaJia, TaKo Jia HUje yTHIAlla Ha YKYIIHY 3allpeMUHY PacTBOpa.

a) 0)

Cauka 16. a) Cxemarcku npuka3 ekcrepuMeHTaiaHor aeina SLM ekcrpakiuje Sr(Il) u
Y (III): K — konrtakrop, D — nonop, A — akuenrop, P1, P2 — nepucrantuuke
nymie , M — maraerHa memanuna 0) [llemarcku npukas paga KOHTaKTOpa.

2.3.10. Exaextpoxemujcko nooujame urpujyma - 90

EstekTpoxeMujcko go0ujame * Y je BPIICHO y [BA CTYIIba y JBE OBOjEHE KBapIHE
henuje 3anpemuna 100 cm’. Y o6a crenena Kopuiheme cy elekTpoxeMujcke henuje koje
Cy UCTE KOHCTPYKIIMje U MMajy OJBOJEHY II€B y KOJy C€ ypama CTaHJapJHa eJIeKTpojaa
Koja je ca KarojoMm ImoBe3aHa mnomohy JlyruHoBe kamumape. IlomrTo ce paau ca
palMOaKTHBHUM pacTBOpPHMA HaIpaBJbHE j€ OJYyIIaK ca MaJWM pPe3epBOAPOM KOjU MMa
yJIOTYy Ja Cakylnu eBeHTyaJlHe CHUTHE KallJbUIle paTBOpa WIM Malle KOJUYHUHE
paIMOaKTUBHUX HCTHapema Koja MOry Ja ce TojaBe Yycien 3arpeBama. Marien
ellekTpoxeMujcke henuje je nat Ha cauiu 17.

Kox mpBe enextpose hemnja je dpopmupana ca 50 cm® 0,003 M HNOs y kojy je
nomaro 0.2 cm® *’Sr(NO;),, axruBrHocTH ~ 1,85 GBq. Konauna pH Bpexsoct ox 2.7 je
nozemiena momohy 3 % amonujaka. [Ipe enexrposmse, IpOMyIITaH j€ aproH Y Tpajamby O
15 MuHyTa, JOK Cy IUTATHUHCKE eNeKTpojie, AuMeH3Hja 1x10 cm, akTUBHpaHE ypamameM Y
3 mol dm™ HNOs. [IpuMerseHr TTOTeHIHjal 3a oxBajame 'Y o * St je u3HocHo -2,5 V
npema ZKE enekrpoau. Apros, BHCOKE ducTOhe, je MpPONyIITaH 3a CBO BpeMe
EIEKTPONIM3e, JOK je MeIIame BpIICHO EJIEKTOMAarHeTHOM MeIIajinioM. Bpeme
enlekTponuse je m3Hocwiio 90 MHUHYyTa, a Ha Kpajy €JEKTPOJIHM3E €IEKTPOAe Ccy H3BaheHe
0e3 mpekupama crpyje. Karoma je ompana y 10 cm’ ameTroHa kako OM ce€ CKHHYO
€BEHTYaJIHO aJIcOpPOOBaHU ~ ST.
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Jlpyru Kopak y no6ujamy °Y mnpeacTaBiba npedninhiaBame HOBOM EIEKTPOTH3OM.
Tom mpmimkoM ce Karoga U3 IMpBE EJICKTPOIN3E MPEHECE Yy APYry EIEKTPOXEMHjCKY
henujy u Be3yje kao aHOJa, JOK KaTOIy MPEACTaBJba HOBA IUIATHHCKA XKUIA. Y CJIOBHU 32
n3Boheme enexTponuse (MOTEHIMjal, MEIambe, MPOMYIITakhe aproHa) ¢y UCTH Kao Uy
MIPETXOJ/IHOj EJICKTPOJIM3H, Ca TOM PA3IUKOM INTO je Apyra eneKkTposims3a Tpajana 45
muHyTa. Ha Kpajy egekTpommse KaToja ce Baau 0e3 HCK/bydHBama crpyje. Y,
HaTaJIoXKeH Ha mIatuHckoj xxuim ce cnupe 0,5 M HCl — om npu uemy ce noduja YCls
KOJH C€ J1aJbe KOPUCTH 32 00CIIe)KaBaAbE.

Cauka 17. Exekmpoxemujcka henuja 3a oobujare *’Y

2.3.10.1. KBaauTaTHBHA KOHTPO.Ia 100HBeHOT Y

Pagmonyknugaa uncroha pactBopa 'Y ce aHammsupa momolly MammpHe W
taHkociojHe xpomarorpaduje (Instant Thin Layer Chromatography — ITLC).

3a nmanupHy Xpomatorpadujy je kopuirhen xpomatorpadeku nanup Wathman N° 1
(18 cm x 2 cm), 10K Cy 3a HHCTAHT TaHKOCJIOjHY Xpomarorpadujy kopumthene ITLC-SG
Tpake (14 cm x 1 cm). Y 06a ciydaja je kao pactBapad kopuirhen pactsop 0,9 % NaCl.

Jlpyrs HaumHa TpoBepe paaMoHyKmmaHe umcrohie pactBopa 'Y je ,.BARC
texauka’ (Bhabha Atomic Research Centre) koja ce cactoju y KOMOMHAIMjU TEYHE
eKCTpakiyje u mnanupHe xpomatorpaduje [72]. Tpake xXxpomarorpadckor mnamupa
Wathman N° 1 (18 cm x 2 cm) cy uMmmperaupane ca 2 — eTHIXeKcuiI(hochOHCKOM
kucenmmaoM (KSM - 17) y Taukm rae ce y30pak HaHOCH. 3a BpeME pa3BHjamba, "Sr ce
kpehe ca ¢porToM pacTBapaua KoK 'Y, KOjH je KOMIUIETHO XeIaTHpaH, OCTaje y
MmoyTa3Hoj Tauku. Tpaka ce 3aTuM cede Ha jgenuhe myxuHe onx mo 1 cm, manupuwhu ce
CTaBJbajy y MEHUIMIMHCKE Ooumiie U akTuBHOCT ce Mepu Ha Nal(Tl) cuunTHnannonom
Opojauy. Pagnonykimana yuctoha ce n3padyHaBa Kao MPOIEHAT O] YKYITHE aKTHBHOCTH
KOja je HaHeTa Ha TPaKy.
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2.3.11. IlpunpemMame U KBAJIUTATHBHA KOHTPOJIA Y-DOTATATE

PactBop DOTATATE ce npunpema Tako mro ce pactBopu 2,5 g L-ackopOuHCKe
kucenuue y 50 cm’ Boze. 3aTuM ce goxa lem’ koHIeHTpoBaHor pactBopa NaOH (30 %).
pH pactBopa Tpeba nma Oyme 4,5. 2,5 cm’ MPETXOJIHO MpHUIIPpEeMIJbEHOT pactBopa L -
aCKOpOMHCKE KHUCEIHMHE Ce€ Jo0Ja y IUIACTUYHM BHal Yy Kome ce Hamasu 250 pg
DOTATATE u mema nok ce DOTATATE ne pactBopu. OBako NpUIIPEMIbEH PacTBOP
MOXXE CE€ TOJIeNIM Ha BHIE Toplirja. Takohe, yKOJIMKO ce OoBaj pacTBOp JTHOGUIHU3Y]E,
MOXe J[a ce uyBa IO TOAMHY JaHa, a PEeKOHCTPYKIMja ce BPIIM ojaBameM 0,5 cm’
(bU3HOIOIIKOT pacTBOpA.

ObenexaBame ce BPIIM TaKO IITO C€ Yy IJIACTUYHOM BHANY (KOjU caipxu 25 pg
DOTATATE) moza 15 pl (exBuBanent 25 mCi) pactBopa *°Y. AKTHBHOCT ce MpOBEpaBa
Ha CAPINTEC -y mepemem [ 3pauema. HakoH oOenexaBama y30pak ce CTaBJba Ha
BojieHO Kynatuio Ha 368 K y Tpajamy ox 30 MuHyTa y3 CTAJIHO MeLIame. YKOJIUKO Ce
o0ernekaBame BPIIY 3a MallKjeHTa, PAaCTBOP CE JOJATHO QHITpUpa Kpo3 GHITEp KOjU UMa
Bennuuny nopa 0,22 um (Millipore).

Pagnoxemujcka uncroha DOTATATE koja je obnenexena utpujymom-90 ce
onpehyje Teaunom xpomarorpadujom moj Bucokum nputuckom (HPLC) u onBajamem Ha
yBpcToj dasu (SepPak C-18 muHM KOTOHOM).

HPLC

V3opak “’Y-DOTATATE koju je Z006HjeH 110 MPEeTXOAHO] HPOLEIypPH Ce pacTBapa
y cmemn 500 mm> 04 M HaTpujyM-anerata (pH = 4,5) u 1 mg cm™
nuetuieHTpuamuHomnentaanerarue kucenuue (DTPA). Anannza y HPLC-y ce u3Boau y3
kopumtheme 1% BojxeHor pactBopa Tpudynopoaneratie kucenune (TFA), koja
IpesicTaB/ba pacTBapad A M alleTOHUTpUIIa Kao pactBapaya B. I'pagujent: 0 - 5 Munyta
95 % B; 5 - 10 munyta: od 95 % - 0% B; 10 - 15 munyra 0% B; 15 - 20 munyra: 0% -
95% B; 20 - 25 munyTa: 85 % B. Iporok je 6uo 0,7 cm’ min™. Jlereximja je BpureHa
nomohy UV namne Ha 254 nm ¥ painoMeTapCcKoM JIETEKIIH]OM.

OxaBajame Ha uBpcTOj (ha3m - SepPak onBajame

SepPak C-18 muHM KoONIOHA ce akThBHpa moMoly 5 cm® 95 % eraHona a 3aTHM
ucnepe ca 10 -15 cm’ pactBopa 0,9 % NaCl. 10 - 20 mm” y30pKa "Y-DOTATATE ce
pactBopr y 500 mm~ H3HOIOMIKOr PACcTBOPA M MIMPHIEM YOAIM y KOJNOHY a 3aTHM
ucnepe ca 5 cm’ 0,9 % NaCl. Mcroz KooHe ce y CTAakJIeHOM BHANY XBaTa (ypaKiiija Koja
ce o3HayaBa ca A, a Koja MpeACcTaBjba PacTBOP %%Y3". 3arum ce BpILIY UCIIUPAKE ca S cm
95 % eraHona ¥ Ta ce (paKimja, Koja IpeacTaBba Kommieke Y-DOTATATE, xBara u
o3HauaBa kao Qpakuuja B. Pagnmoxemujcka yuctoha ce u3pauyHaBa Kao MpOLEHAT KOjy
uma (paxkiuja B y ogHOCY Ha yKyNHY aKTHUBHOCT:

B[%]= ?BA -100 (90)
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3. ExcniepuMeHTAJIHU pe3yJTaTH

3.1. Tlorenumomerpujcka turpaumuja pacrsopa YCl;

3.1.1. Xuapoausa Y(III)-jona

Cpenmu XuapokcuaHu Opoj urpujyma mpenacraBiba Opoj OH™ rpyma BesaHux 3a
utpujyM. Pesynrati Xuapoimse ce mNpuKasyjy Tpapuukd, Kao 3aBHCHOCT CPEIber
XUJAPOKCUIHOT Opoja UTpHjyMa, Zy, O] KOHIEHTpaluje CIOOO0AHMX BOJOHHYHUX jOHA
(pH). WspauynaBame cpemmer XHUIPOKCHIHOT Opoja HUTpHjymMa Cc€ BpIIM MpeMa
jemnaunnama (91) wim (92) :

:L[OH_]
CY

z 1)

Y

npu yemy je: C,, — yKyInHa CTEXMOMETpPHjCKa KOHILIEHTpaluja XHUIPOKCHUIHUX
jona, OH - koHUeHTpauuja CIOOOTHMX XHUAPOKCHIHMX joHa, a C, - YKymHa

KOHIIEHTpAallMja WUTPHJYMOBUX jOHA. YMECTO KOHIIEHTpallfje XUIPOKCUIHHX jOHA, Yy
MPETXOAHM M3pa3 MOTy Jla c€ YBPCTE KOHIIEHTpAalMje BOJOHUYHHUX jOHA Ca HETaTHUBHUM
NPEI3HAKOM:

=[H]—CH _h-H

Z
' Cy Cy

92)

rae je: h ([H]) - xoHmenrtparmja cio0OAHMX BOJIOHHKOBHX jOHA (QHAJTHTHYIKOT
Buika) a H (C,, ) crexuomerpujcka KOHIEHTpalMja BOJOHUYHOT joHa. BpenHocTu 3a h
cy oapehuBaHe MepemheM eIeKTPOJHOT moTeHujana E.

o

Jla Ou ce u3pauyHao eIeKTPOIHU MOTEHIH]jal MOTPEOHO je MPETXOAHO OApPEeauTH £
u E; 1 BUXoBe BpeAHOCTH yBpcTUTH y HepHcToBy jennaunny (64): E =E + Qlogh +
E;. Bpennoctu 3a E u E; ce oxpebyjy Ha ocHOBy I'paHoBOr amjarpama (moriaabbe
1.4.1.1). Konnenrparuja c1000HIX BOJIOHUKOBHUX JOHA C€ Hala3u 1Mo (GopMyiu Koja je
u3BeqeHa u3 HepHcToBe jeHaunHe:

E-E°
Q

0[] MpeTnocTaBkoM 1a je ky= 0 (E;=kyh).

logh = (93)

AHanuTHYKa KOHIIEHTpaIija BOJOHUKOBOT joHa H, ce oapehyje mo ¢popmymnu (68):

V-V
C, =C, V"’ VB . YKymHa KOHIIEHTpal#ja WTPHUjyMa Yy pacTBOpPy ce€ Mema 300r
o + B

pazbmaxema, Tj. 300or momatka TuTpanuoHor cpeactBa (NaOH), ma ce merosa
KOHIICHTpAIlKja H3pavdyHaBa 1mo GopMyu:

y
C, =Cy 2
Y Y v+, (94)

rae je Cy KOHIIEHTpaI¥ja UTPUjyMOBOT jOHA Ha OYETKY TUTpaLyje.
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3.1.1.1. Xuaposmsa Y(III)-jona y xJIOpuIHOj cpearHH

Xumpomuza Y(II)-joma y 0,15 M HaTpujym-XjJopuay je IpoydaBaHa
MOTCHIIMOMETPHJCKOM TUTPALIUjOM pacTBopa koju cy capxkasanu: 0,5; 1; 3; 5 u 10 mM
Y(IIl)-jona wa temmepatrypu 310 K. PactBOpm cy mnpumnpemibeHn pa30iaxuBambeM
MOJIA3HOT PACTBOpa HMTPHjYM-XJOpHIA y XJIOPOBOJOHHWYHO] KucCeNuHHU. Turpauuje cy
13BOleHe CTAaHIAPIHIM PaCTBOPOM HATPHjyM-XUAPOKCcHAa KoHueHTpauuje 0,10 mol dm™
YyMja je KOHUEHTpamuja onpeheHa MOceOHOM THUTPAIMjOM, Kao INTO j€ HABEACHO Y
noriasiby 2.1.2.

Masa 3anmpeMuHa THTpPaHTA je T0JIaBaHa ayTOMATCKOM OUpeToM (ToriiaBibe 2.2) u
Oenexena mpomeHa pH BpeaHocTu. 3ampeMHHE TUTpaHTa Cy TaKO IOJEIIAaBaHE Ja
IpoMeHa TMOTeHIMjana enekTponae u3mely nBa momaBama He Oyae Beha ox 5 mV. Ha
MOYeTKy TUTpaumje 3anpemune cy omre Belie (0,1 cm’), ok cy mpH Kpajy THTparmje
AIMKBOTH 6N 3HATHO Mamk (0ko 0,005 cm’). BpeMeHCKOr OrpaHHYerba 3a I0aBabe
TUTpaHTa HUje Ouio, Beh ce yekano Ja ce MOTEHIHUjan eJIeKTpoAe crabunusyje, Tj. Aa
IIpoOMeHa MOTeHIHjana Oyae Mama o1l 1mV. 3a Bpeme u3Bohema TUTpaImje Kpo3 pacTBOp
Ce MPOIYIITA0 MPETXOAHO NpeuninheH a3oT, Kako OM ce M30erao yTHIaj KHCEOHUKA U
YIIbEH-TUOKCHA U3 Ba3yxa. A30T je MPOMYIITaH JeceT MUHYTa Ipe MoYeTKa TUTPAIrje
U TOKOM THUTpalHje, a TUTPALMOHU CyX je 3aTBOpeH mapadunMom. PacTBop je merraHn
€JIEKTPOMArHeTHOM MEIIAIHNIIOM, Kako OM ce H30€riio TalloKemhe HUTpUjyMa yClien
JIOKAJIHOT BHIIKA XHJPOKCHIHUX joHA. TuTpauuja je BplIeHa A0 TojaBe 3amyhema
OJTHOCHO JIO TI0jaBe Tajora HTPHjyM-XHIPOKHUC/IA.

Ha cmumu 18 cy npuka3zane TuTpanuoHe KpuBe mnpomeHe pH BpemHoctu y
3aBHCHOCTH O] 3alIpEMUHE AOJATOI TUTPAHTA, 32 PA3IMYUTE KOHLIEHTPALUj€ UTPHUjyMa.

3aBpIiHa Tauka TUTpauyje je oapehusana nomohy I'panoBor nujarpama kako Ou ce
n30erJe Tpelke Koje ce jaBibajy 300r xuapoiuse MetainHor joHa. Ha cienehem npumepy
je mpuKa3aHo ojpehuBame 3aBpiHe Tauke TUTpanyje lmmol dm™ Y(III) y 0,15 M NaCl.
PactBop mtpujyma je turpoBad ca 0,1000 mol dm® NaOH. 3a cBaky TuTpaumjy je
onpehuBano E ° kopumhemeM mojaTtaka M3 MPBOI Jeia TUTpALMOHE KpUBE, IZle HUje
JIONIIO JI0 XUJPOJIU3E.

Ha counu 19 je mopen I'panoBor rpaduxa nat v rpaduk KOju ce KOPUCTH 3a
onpehuBame E ° Ha ancuucu je HaHeTa KOHLIEHTpallMja BOAOHUYHOT jOHA, a Ha OpAMHATH
BpenHocT noteHuujana E (E - 59,16 log h) koju je nobuseH u3 jeaHaunne (64). Bpennoct
E °ce ounTasa ca rpapuika MM ce y3uMa U3 jeqHaunHe npase’ . CBe BPEIHOCTH THTPALIHje
cy pare y Tabenu 5, a 3a uU3payyHaBame C€ KOPUCTHE CaMO MPBHUX JIECET BPEIHOCTH.
KonnenTpanuja kucenuHe je padyHara 1o jeJHaqYnHu:

V (kis)C (kis)-V,C
Ch — o(k ) oﬂc ) B™~B (95)
V, +V,

rne cy Vo(kis) u C,(kis) 3ampemMuHa M KOHIEHTpalMja KUCEIUHE KOje ce TUTPY]Y,
JOK V, + Vp nipencTaBiba YKYIHY 3alPEMHUHY PacTBOPA.

1KOMr[ijepCKI/I mporpamu (Excel, Origin...) y kojuma ce 0oOWYHO ILpTajy Trpaduuu MOry
ayTOMaTCKH Jia Jajy jeJHaYlHY IIpaBe
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1 1 mM
10 / ——3mM
1 ] 5mM
9 [ ——10mM
8] ;
pH 1 //
74 ;
_ ;W
6 f
5
4 4
34
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Ciuka 18. Tumpayuone xkpuse 0,5 mmol dm™, 1 mmol dm™, 3 mmol dm™, 5 mmol dm™ u
10 mmol dm’ YCI; ca 0,1 mmol dm™ NaOH na memnepamypu 310 £ 0,5 K y
npucycmay 0,15 mol dm™ NaCl.

Tab6ena 5. Bpeonocmu cmanadaponoz enekmpoonoz nomenyujara (E°) npu mumpayuju

Immol dm™ Y(I1I) v 0,15M NaCl

Konu. ykynue

Konu. ykynue

KHCEJIMHE E* KHCEJIUHE E*

(mol dm™) E°=EMS-0,05916 log(h) | (mol dm™) E°=EMS-0,05916 log(h)
0,0103 361,9 0,0080 361,9

0,0100 361,9 0,0078 361,9

0,0097 362,0 0,0075 362,1

0,0094 362,0 0,0072 362,0

0,0092 362,0 0,0069 361,9

0,0089 362,0 0,0067 361,8

0,0086 362,0 0,0064 361,8

0,0083 362,0
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Camka 19. I panos oujacpam 3a mumpayujy ImM Y(III) y 0,I15M NaCl ca 0,1000 M
NaOH (a) 3ajeono ca epaguukum npuxazom oopehusarna E °u ki (6).

Pesynratu xuaponuse Y(IIl)-jona npu konuenrpanyujama: 0,5; 1; 3; 5 u 10 mM
Y(III)-jona Ha temnepatypu 310 K cy natu Ha ciuuum 20 y oOnuky rpaguka kao
3aBHCHOCT Cpellber XUIPOKCUAHOT Opoja, Zy, oa pH BpenHocT pactBopa. Bpeanoct Zy
je pauynata momohy jenHauune (92). IlojenuHayHu rpaduIy 3aBUCHOCTH CpPEIHET
XUAPOKCUAHOT Opoja, Zy, o pH BpenHocTu pactBopa cy JaaTu y npuiory. Y tadenu 6 je
nat 30UpHU nperien noteHunomMerpujckux tutpanyja Y (11I)-jona ca pesynraruma.

Ta6ena 6. IIpezned nomenyuomempujcxux mumpayuja Y(II)-jona y 0,15 mol dm™ NaCl
cpeounu Ha 310 K. My npeocmaemwa nouemny konyenmpayujy Y(I11) jona, Hy
nowemuy kouyeumpayujy HCl u Zy npecmaemwa maxcumanuu xuopoKcuoHu
opoj Y(11l)-jona

TI/ITE:I:II/Ije M, (mM) Ho (mM) pH omcer Zy
1 0,5 0,99 3,00-10,06 0,5
2 1 0,98 3,00-7,45 0,5
3 3 0,94 3,00-7,24 0,5
4 5 0,9 3,00-7,13 0,5
5 10 0,98 3,00-7,03 0,5
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Cauka 20. 3asucnocm xuopoxcuonoe opoja Zy 00 pH npu xuoponuzu Y(Ill)-jona y 0,15
mol dm-3 NaCl, T= 310 K

Ca cauxe ce moxe Buaetu aa Y (IlI)-jon xuaponusyje Ha pH Bpeanoctu usmely
5,5 u 6,2 ca MakcuMaaHOM BpeaHouthy xuapokcuaHor 6poja ox 0,5 nmpema KoHLETpaluuju
UTPHUjyMa Koja je JOCTUTHYTa MPe Hero IITO Ce [10jaBHO TaJor.

3.2. ESI MS npoyuaBamwe xuapoause Y (III)-jona

[Topen nmorermomerpujckux tutpauuja xunponusa Y (III)-jona je mcnurtuBana u
nomohy enektpocnpej MaceHe cnekrpoMerpuje. Konuentpamnuja YCl; y BojaeHOM
pacTBopy je Ousia ucra Kao M KOJ MOTeHIMoMeTpujcke Tutpauuje, 1 mM. Jlobujenu
cniektap je mpukasaH Ha ciauuu 21. Ilopex Tora, CHUMaHM Cy M CHEKTPU BOJAEHOT
pactBopa YCl; npu pasnuuutuMm pH Bpennoctuma. Konuentpaumje u pH BpennocTu
pacTBopa Koju Cy CHMMaHU cy aatu y Tabenu 4. IlapameTrpu MHCTpyMEHTa MPHIUKOM
CHHMama pacTBOpa Ha MacE€HOM CIIEKTPOMETPY JAaTu cy y moriasiby 2.3.5. Ha ciukama
(22-27) cy natu cnektpu xuzaponuze Y (III)-jona npu pazmuuuntum pH BpenHocTuma
(2,63, 4,84 u 6,21) y3 BpegHoCTH HarloHa Ha KOHYCY 0 70 V CHUMJBEHUM Yy MO3UTUBHOM
Y HEraTUBHOM MoJy. OCTalu CIEKTPU KOjU CYy CHUMJBEHU MPU UCTHM YCJIOBUMA (MHCIH
ce Ha pH BpenHocT) ca HamoHoM Ha kKoHycy o1 100 V u 150 V cy natu y npurory.
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Cauxka 21. ESI MS cnexmap xuoponuze Y(Ill)-jona xonyenmpayuje 1 mmol dm” na pH
5,48 chummen y nozumuernom mooy

Cauxa 22. ESI MS cnexmap xudpoause Y(IIl)-jona konyenmpayuje 5 pmol dm™ na pH
2,63 cHuM/beH Y nO3UMUBHOM MOOY

Ciuka 23. ESI MS cnexmap xuopoause Y(II)-jona xonyenmpayuje 0,05 mmol dm™ na
pH 4,84 chummwen y nosumusHom mooy
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Ciuka 24. ESI MS cnexmap xuopoause Y(II)-jona xonyenmpayuje 0,05 mmol dm™ na
pH 6,21 cHummwen y nosumusHom mooy

Ciuka 25. ESI MS cnexmap xuopoause Y(IIl)-jona xonyenmpayuje 0,05 mmol dm™ na
pH 2,63 chummwen y necamugnom mody ca konycom 00 70V

Cauka 26. ESI MS cnexmap xuoponusze Y(III)-jona konyenmpayuje 0,05 mmol dm™ na
pH 5,34 cHummen y necamugHom Mooy
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Ciuka 27. ESI MS cnexmap xuopoause Y(II)-jona xonyenmpayuje 0,05 mmol dm™ na
pH 6,21 cHummen y HecamuHom Mooy

3.3. EnreMeHTapaHa aHAIM3a TAJI0Ta HTPUjyM-XHIPOKCHIA

VY Tabemu 7 je maT yaeo BOJOHMKA, YIJbEHHKA M a30Ta KOJU Cy €KCIIEPUMEHTAITHO
onpehenn y tanozuma utpujym-xuapokcuna. [Ipouenar utpujyma je oapehen Ha ICP-y.
Ha ocHOBY BMXOBOT TIPOIIEHTYATHOT CacTaBa JiaTe Cy H lbUX0OBe GopmyIie.

Tabena 7. Ilpoyenmyannu yoeo nojedunux eremeHama y uUmpujym-xuopoxkcuoy -
eKcnepumMenmanto oopehen (exp) u uspauynam (calc)

Y (%) H (%) C (%) N (%)
IIpetnocraBibeHO
. exp calc exp calc exp calc exp calc
jenumermne
Y(OH); ‘H,O 50,38 50,53 4,19 4,01 0,01 0,00 0,05 0,00

Y,(OH),(CO5), -:3H,O 46,16 46,08 2,17 2,09 6,36 6,22 0,25 0,00

3.4. Ananusza Mop@dosomIKuX KapakTepucTuka tajora SEM meroaom
Tamor wurpujym-xuapokcuaa (Y(OH);) je anamusupan mnomohy ckeHupajyher

eJIeKTpOHCKOT MuKpockorna — SEM-a 6e3 HanapaBamwa. dotorpaduje tanora cy aare Ha
civkama 28 u 29.
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Cauxka 28. SEM — muxpoepaguja manoea Y(IIl)—xuopoxcuoa 0obugenux manodxcerbem
nomohy NaOH
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Cmmka 29. SEM — muxpoepagpuja manoea Y(IlIl)-xuopoxcuda oobuserux manodicerbem
nomohy NaOH y aymoxnagy
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3.5. [ledaj - lllepepoBa (Debye — Scherrer) pentrencka nudppakumona anajausza

JlBe BpcTe y3opaka cy Owuie aHanmsupaHe mnomohy X-3paka: y30pHu Tajuora
UTPHUJYM-XUJIPOKCUIA KOjU Cy JAOOHJCHH TAJIOKEHEM MOMONY HATPHjyM-XHAPOKCHIA Y
ayTOKJIaBY M Y30pIM Tajlora HMTPHjyM-XUAPOKCHIA KOjU cy aoOujeHu momohy ypee.
buxoBu nudpakrorpamu cy nmatu Ha ciukama 30 m 31. Hakon Tora cy oba Tanora
xapeHa Ha 1073 K.
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Cauxka 30. [Juppaxmocpam  npaxa manoca  umpujym-xuopokcuoa  000OUBeHoz2
manooicersem nomohy ypee
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Camka 31. Jugpaxmoepam  npaxa manoea  umpujym-xuopokcuoa  00OUBeHo2
manoscerem nomMohy Hampujym-xuopokcuoa y aymoxasy

Ca cnuke 30 ce MoXxe BHETHU J1a HE MOCTOje AeUHICAHU MTUKOBU Beh 1a ce Buie
camo nBa MmMakcumyma. Ca apyre crtpane, Ha ciuuu 31 ce jacHO Buae aeduHHCAHU
nukoBH. [[ndpakrorpamu koju cy 100HjeHN aHATM3UPAKHEM y30paka KOjH Cy JKapeHU Ha
1073 K cy naentuunu. Ha coumm 32 je npukazad audpaxTorpam mnpaxa Tajiora uTpujyM-
XUAPOKCHIA JOOUBEHOT TAJIOXKEHEM IMOMONY HAaTPH]jyM-XHIPOKCHIA U kapeHor Ha 1073
K.
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Cauka 32. Jludpakrorpam mnpaxa taaora UTPHjyM-XHIPOKCH/IA TOOUBEHOT TaJlOKEHEM
nmomMohy HaTpUjyM-XUIPOKCHUA Y ayTOKaBy H xkapeHor Ha 1073 K

3.6. TepmorpaBumeTpHjcka ananu3a HTpujym-xuapokcuaa (TGA)

300r Hucke pactBopsbuBoctd Y(OH)s, meroBa mpumpema je moryha He camo
TaJIOKEHEM XUAPOKCHJIOM, Beh 6a3HOM XHJIPOJIM30M MOJECHUX OPTaHCKHUX jeIUIEeHmha Y
Boau. Ywucroha Tamora ce HajIakmie MOXKE MPOLEHUTH TEPMOTIPAaBUMETPU]CKOM
a"anmu3oM. Ha cmum 33 cy npukazane TG/DSC kpuBe UTpHjyM-XUIPOKCHIA TOOHjEHUX
Tanoxxemem nomohy NaOH u ypee.

Ha nudpakrorpamy UTpujyM-XHIpOKCHAA KOJU je IOOMjeH TaJoXewmeM MomMohy
HaTPHU]yM-XUJIPOKCUA C€ BUAM Ja MocToju ryoutak mace on 19,1 %. Ha temmeparypu
Koja je HemTo u3Haa 473 K ce BUIM cMamemhe Mace Kao er3oTepMaH mpoliec.

Ca apyre ctpaHe ryouTak Mace y30pKa KOjH je JOOMBEH TajoXKemeM momohy ypee
n3Hocu 36,7 %.
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Cauxka 33. TG u DSC kpuse 3a Y(OH); koju je 0obujen manosicervem nomohy NaOH u
ypee

3.7. UndpanpBeHa CIEKTPOCKONMja

Tano3um wuTpUjyM-Xuapokcuaa cy JOOMjeHH Ha JBa HAuWHA: TAIOXKEHEM Y
ayTOKJIaBy U TaJIOKeHM IoMohy ypee. YcCJIOBH CHUMama Cy JaTH y noriaBiby 2.3.6.
JloOujenu ciekTpu cy AaTu Ha ciukama 34 u 35.
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Camka 34. Ungpaypsenu cnexmap manoza 0obujeHoe XuopomepmaiHum manotcerbem
ca NaOH na cobnoj memnepamypu.
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Tanor kxoju je nobujen TanoxemeM ca NaOH u oxnexxaBamem 20 caTi y aTyoKIJIaBy
j€ ’KapeH Ha pasnmuuuTuM temmeparypama (333, 393, 523, 673, 973 u 1073 K). ITocne
CBakor xapema je canman IR crekrap. Cu IR ciekTpu cy criojeHu y jenny ciuky (36).
[Tojenquuauynu IR rpadunm cy gatu y mpuiiory.
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Cauxka 35. Uugpaypsenu cnekmap manoea 0oodujenoe manodxicerem ca ypeom
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Camka 36. IR cnexmap manoea Y(OH); naxon scaperva
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Ca rpaduka ce Buau 1a ce muk Ha 3600 cm™ koju je moctojao Ha 333 K mocrereHo
ryOr TOKOM Kapema TaKo Ja Y y30pKy Koju je Tpetupan Ha 1073 K oBa Tpaka mpakTHUYHO
He noctoju. Ha temmneparypam Butmmm on 1073 K, mmpoka tpaka usmehy 900 u 1000
cm’ ce nena Ha Tpu moceGHe Tpake.

3.8. Komnuexcupame Y(III)-jona
3.8.1. IIporosutuuke ocooune DTPA

Koncrante nuconujanuje IUETWICHTPHAMUHOICHTAALCTaTHE KHCEIHHE CY
onapehuBaHe TUTPALUjOM CTaHIAPIHUM PACTOBOPOM HaTpujyM-xuiapokcuaa y 0,15 mol
dm™ HaTpujym-xjopuay Ha Ttemnepatypu 310 K. TurtpoBane cy kucenuHe
kouuenTpammja Immol dm™ i 2 mmol dm™. TIpe mouerka THTparmje y pacTBOp ce 101aje
onpeheHa KomMUMHA jake KUCEIMHE Kako OM ce 00e30eAunsio Ja MCIUTHBAaHA KUCEIMHA
Owsia y MpOTOHOBAaHOM OOJIMKY. Y OBOM CIydajy C€ CTaHIapJHU MMOTCHIIUjal CTAKJICHE
enextpone E° oxpelyje y moce6roj Turpanmju pacteopa 10 mmol dm™ HCl y 0,15 mol
dm™ NaCl. Ha cuum 37 Cy IpUKasaHH BPEJHOCTH THTPALHOHHOHUX Hapamerapa, a, y
3aBucHocTH o7 pH pactBopa. Tutpanmonu mapamerap je paayHart o GopMyJIH:

CK B CB
I/uk

a=

(96)

]|

Cauxka 37. Ilomenyuomempujcka mumpayuja DTPA pacmeopom NaOH y 0,15 mol dm’
NaCl na 310 K
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3.8.2. Kommiexkcupamwe Y(III)-DTPA cucrema y 0,15 M NaCl cpeannn

Kommiekcupame Y(III) — DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl cpemunn Ha (310,0 + 0.5)
K, mpoyuaBaHO je MOTEHIIMOMETPH]CKUM TUTpalldjaMa JBa pacTBOpa y KOjUMa je OJHOC
konnenrpanuja Y (III)-joua u DTPA wusnocuo 1:1 m 1:2. McnuTuBaHu pacTBOpU CYy
TUTPOBAHU CTAHJAPAHUM PACTBOPOM HATPHjyM-Xuapokcuaa konuentpamuje 0,1000 mol
dm™. Ha moderky cBake THTpanuje je [MOJaBaHA TadyHO oxpeheHa KOIMYHHA
XJIODOBOJIOHUYHE KHCeNHMHEe Kako Oum ce wusberma xuaponmza Y (II)-jona wim

komruiekcupame u3mely Y (III) u DTPA.

JloObujenun pe3ynTaTi NpeAcTaBbeHH cy Ha ciauiM 38 kao 3aBucHOCT pH BpeaHoCTH
on tutparmonor napametpa (IIpunor 5 IT).

—&— odnos 1:1
: —O— odnos 1:2

2 4 6 8 10 12
pH

Camka 38. 3asucnocm mumpayuonoe napamempa, a, o0 pH mokom xomniexcuparea
Y(I1I) - DTPA cucmema y 0,15 mol dm™ NaCl cpedunu na (310,0 £ 0,5 K) 3a
KOHYeHmpayuone o0Hoce [Y3+] J[DTPA] = 1:1ul:2
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3.8.3. Pesyaratm kommiexkcupama urpujyma ca DTPA m DOTA ESI MS
TEeXHHKOM

[IpoyyaBame KomIiekcupama uTpujyma ca DTPA je Bpmeno Ha amapary
ACQUITY TQD mnox ycimoBuMa KOju €y JaTd y mnoryaBby 2.3.6. IIpBo cy CHUMIJbEHHU
cnektpu came DTPA a 3atum u cmema Y (III) u DTPA. Ha caumu 39 cuumibenom y ESI+
MOy C€ MOT'Y BHJICTH HajJUHTE3UBHH]U TUKOBH KOjU UMajy m/z BpemHoctu 274 u 359, xao
U nuK ca Bpenomhy on 393 koju je mamer uaTensurera. Ha cianuum 40 xoja je cHUMIbeHA
y ESI- mony ce Buam nuk ca BpenHouihy m/z on 45.

Camka 39. Cnexmap DTPA y ESI+, y oncezy 00 10 0o 500 Da

Cauxka 40. DTPA y ESI- mooy, y onceey 00 10 0o 1000 Da

Ha cnunm 41 je npukasan cuumak criektpa cmenre YCl; u DTPA y ESI- mony. Ha
CHEKTPY C€ BUJEC WMHTE3UBHU MUKOBU Ha BpeaHoctuma m/z ox 198, 161 u 159. Uctu
cniektap je noouBeH u cHuMameM cmere Y Cly u conmu Na-Ca-DTPA y ESI- moay (cnuka
criektpa je aara y npuiory 6 II). Ha cmumnm 42 je npukasan crekrap MS/MS DOTA y
ESI+ mony. JlomrHaHTHU MUKOBH ce Hayla3e Ha BpeaHoctuma m/z ox 405, 304 u 203 Da.
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Ha cmumu 43 je mar cnekrap cmeme YCl; u DOTA y ESIT mony rae ce Moxxe youuTu
JIOMUHAHTaH MUK ca BpeaHourhy m/z 489.

Cauxka 41. Cnexmap YCl; u DTPA y 0,05 % HCI, ESI- Mmooy

Cauka 42. Cnexmap MS/MS DOTA y ESI+ mooy

10-4
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Camka 43. Cnexmap cmewe YClzu DOTA y ESI- mooy
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3.8.4. Kommiexcupamwe Y(III)-CPFX

Koncrare muconujanuje munpoduokcanuna (CPFX) oapehuBane cy tutpamujom 2
mmol dm™ pacrBopa cramzapmauM pacrosopom 0,1 mol dm™ Harpujym-xuapoxcuma y
0,15 mol dm™ wmarpujym-xtopumy Ha temmeparypu 310 K. Tlpouec Tutparmje je
cipoBoleH Ha uCTH HauuH Kao u koj DTPA onucanor y nornasspy 3.8.1.

Kommrekcupatme Y(III)-CPFX y 0,15 mol dm™ NaCl cpeauuu na (310,0 + 0.5) K,
MPOy4YaBaHO je¢ MOTEHIIMOMETPHjCKHM THUTpalldjamMa JBa PAacTBOpa y KOjUMa j& OJHOC
konnenrpauuja Y (III)-jona u DTPA usnocuo 1:1, 1:2 u 1:3.

Pesyntatn Tturpamumja camor 1unpoduiokcarmHa u cmeme Y (II)-CPFX cy
npeAcTaB/beHd Ha ciuiu 44 kao 3aBucHocT pH BpeaHocTH 04 3ampeMuHE I0AaTOT
NaOH.

12 4

10 H

-3
VNaOH’ cm
Cauxa 44. [lomenyuomempujcka mumpayuja cmeuwte Y(IIl)-jona u yunpognoxcayuna
pacmeopom NaOH y 0,15 mol dm™ NaCl na 310 K

Ca cnuke ce MOXe BUJIETH Ja Cy y IPUCYTBY MeTala TUTPALMOHE KPUBE IIOMEPEHE
y JECHO Yy OJHOCY Ha THUTpPalMOHy KpHBY camor uunpoduokcanuHa. Takohe ce
npumMehyje u pelraTuBHO MaJlo oMepame u3Mel)y TUTpalMoOHUX KPUBHX KOj€ MOTHYY O
CMellle UTpUjyMa M LUNPO(IIOKCAMHA U Ppa3iIMKyje C€ Yy 3aBHUCHOCTH OJf HUXOBOT
KOHIIEHTpauujckor ogHoca. Ha Hwkum pH BpenHocTuma, TUTpalMoHE KpHUBE CHUCTEMaA
MeTaJl - JIMTaHJ Cy UCTe U MpUOIMKaBajy ce BpEAHOCTUMA KOje UMa TUTpalMOHa KpHUBa
yucror munpodiaokcanuua. [lpu BummMm BpeaHoctuMa pH Ha TUTpAlMOHUM KpUBUM
UTPHjyM-IUIPOGIIOKCALIMH Ce youaBajy Tpu ydepcka pernoHa u ABe HHQIIEKCH]e.
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3.8.5. Pe3yararm koMiuiekcupama uTpujyma ca uunpoguaokcanuuom ESI MS
TEeXHUKOM

Kommekcupamwe wutpujyma ca UUIPO(IOKCAIIMHOM je BpIIEHO Ha amapary
ACQUITY TQD. YcnoBu cHuMama Cy JaTH y oriasiby 2.3.6. Ha ciurm 45 je npukaszan
ESI-MS cnekrap pacTBopa uTpujymMa ¥ IuUnpodIokcanHa ogHoca 1:3 CHUMIBEHOT Yy
ESI+ mony.

100-%2 99 0.3.1011.4 [
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Cauxka 45. ESI-MS cnexmap pacmeopa Y-CPFX (pH = 5,5, [Y3+] = 0,01 mmol dm'3,
[CPFX] = 0,03 mmol dm”)

3.9. lodujame uTpujymMa MeMOPaAHCKOM €KCTPAKIUjOM
3.9.1. IlperxoqHa HCIMTHBAKHA

Kako OuM ce Hamum ontuMaiHu YyciaoBH 3a SLM  eKCTpakIMOHHM CHUCTEM,
ucnutuBato je noHamame Sr(Il) u Y(III)-jona y Te4HO-T€UHOM €KCTPAaKIIMOHOM CHUCTEMY.
Edexar konuentpauuje HCI y Bogenom pactBopy u caapxaj DEHPA y opranckoj ¢dasu
Ha pacnogeny Sr(Il) wm Y(I) je wucnutuBaH nUpPU KOHCTAHTHUM IOYETHUM
KOHIIeHTpaljama y BojeHoj ¢azu. DEHPA je moOpo mo3HaTo eKCTpaKIMOHO CPEACTBO U
YecTo C€ KOPHUCTH 3a TEYHO-TEYHY eKCTpaKIHMjy MeTaja 300r CBOje XeMHjCKe
CTaOMIIHOCTH, J00pe eKCTpaKIMOHE KHHETHKe, N00pe KapaKTEepUCTHKE Be3UBamba U
OTIyIITaka METalla, HUCKE PACTBOPJFUBOCTH Y BOJEHO] (a3u, Kao M IOCTYIMHOCTH Yy
KOMEpIHjaJIHUM KOJMYMHAMA.

Konnentpanuja utpujyma u cTpoHijyma y Bogaenoj ¢aszu (pactsopy HCI) je O6una
koHcTanTHa: 500 mg dm™ wurpujyma u 20 mg dm™ crponuujyma. HMcnutuBanu cy
pa3IMUUTH OJHOCH KOHIIEHTpaIlkja JTOHOpPCKe M opraHcke ¢asze. Konnentparmmje
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XJIOPOBOIOHHYHE KHCEIMHE y JOHOPCKOj (asu cy m3nocmie: 0,1; 1,0 u 2,0 mol dm™, nox
je xonnentpanrja DEHPA y xekcany m3Hocwna: 5, 15 u 40 3anpeMHHCKUX TpOlIeHATA.
N3y3erak je KOHICHTpaIMja o3HaveHa ,,*” y kojoj je DEHPA pactBopeHa y monekany.
Onnoc daza je yBek 6uo 1:1 u BpemMe KOHTaKTa je OCTaI0 HEMPOMEHEHO W U3HOCHUIIO j€
60 munyra. Konnenrpamnuja merana je ogpehusana u3 Bojaene ¢asze nmomohy ICP-a, mox
Cy KOHIIGHTpalHje y OpraHckoj ¢asm padyHare Hu3 pa3iuke usMmehy mnouerHe
KOHIIEHTpallMje W KOHIeHTpamuje mnpoHaheHe y BoaeHoj ¢a3u. Bpemnoctu
KOHIICHTpallija JOOMBEHUX OBHM CKCIIEPUMEHTOM Cy mpukazaHe y [lpuiory (tabene 9
I1-1 mo 9 I1-3).

Koepuyujenmu pacnooene memana y Opranckoj ¥ TOHOPCKO] (BoaeHOj) daszu, Dy,
Ce pavyHajy 10 jeTHAYNHU:

CM r
D, = 97)
CM,aq
IZe Cy MpencTaB/ba KOHIETPALWjy MeTana (CTPOHLMjyMa WIH WTPHjyMa) Y
opranckoj u BojaeHoj] ¢asu. Cenapayuonu ¢haxmop, @, je nepuHucan kao OIHOC
Koe(uIjeHaTa pacrto/ielie UTPHjyMa U CTPOHIIAjyMa:
DY
D

a =

98)
Sr

Kako je excriepumeHT pahieH y ayrumkaTy U3 JOOMBEHHMX BPETHOCTH Cy HaljeHe
Cpeame BPEJHOCTH W Ha OCHOBY HbUX PadyyHTH KoepuiujeHTH pacmoxene. JloOujeHe
Bpeanoctu Dy, Dg; u @ cy nate y Tabemnu 8.

Tabena 8. Oonoc pacnooene Sr(ll) u Y(Ill) npu paznuyumum xonyenmpayujama HCI y
800enoj (OoHopckoj ¢hasu) u paznuvumum xouyenmpayujama DEHPA 'y
opeaHckoj gasu

C a C or

oime D o
0,1 5 283 0,03 9,4-10°
0,1 15 420 0,02 2,1-10*
0,1 40 2 0,02 1,0-10
0,1 15% 821,8 <0,01 8,3-10*
1,0 5 2 0,02 1,0-10°
1,0 15 21 0,02 1,1-10°
1,0 40 255 0,02 1,3-10*
2,0 5 0,1 0,02 5
2,0 15 1,8 0,02 90
2,0 40 12 0,01 1,2-10°

W3 pesynrata naTHUX y MPETXOJHOj TaOenu ce BHIM Ja Ce NMPH KOHIEeTpaluju
xioposogornare kucemnHe 0,1 mol dm™ y noHopy KoeduimjeHTH pacmonene HTpHjyMa
kpehy y omcery Bpeanoctun usmehy 2 wu 283. Hajsehy Bpeanoct Dy uma npu
KoHUeHTpauuju o1 5 % (v/v) DEHPA y opranckoj ¢azu. Ilpu konuentpauuju HCl ox 1,0
mol dm~ Bpemmoctn Dy ce kpehy ox 2 1o 255, a HajBehy BpPEZHOCT MOCTIDKE TPH
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kouuenTpauuju DEHPA y nonopy ox 40 % (v/v). Bpennoctu Dy npy KOHIIEHTpaIyjama
HCl o 2,0 mol dm™ su 3Hauajuo Mame u kpehu ce y omcery ox 0,1 do 12.

Koedumujent pacmogene 3a CTpOHIHMjyM j€ 3HAa4ajHO Mamd y OJHOCY Ha
Koe(UIMjEeHT pacrojeie UTpUjyMa U UCTH je 3a cBe KoHueHTpanuje HCl y monopy u
DEHPA y opranckoj ¢a3u. Cenapannonu dakropu ce kpehy y omncery oa S mo 21000.

VY okBHpY OBOT eKcriepuMeHTa ypaheHa je u ekcTpakija ca koHneHTpamujom HCI
y nosopy ox 0,1 mol dm™ u konuentparmjom DEHPA 15% (v/v) y nonekany. IIpu Tome
j€ KoeHIMjeHT pacro/ieie UTPpUjyMa, Kao U cenaparuonu GakTop HajBehu.

3.9.2. UcnutuBame eKCTPpaKuMje WTPUjyMa INpPH pa3jJM4YUTHM Op3MHaMa
MPOTOKA I0HOPA

VcnutrBame yTuIaja pa3inuuTHX Op3WHA MPOTOKA JOHOPA je BPUICHO Ca LUJbEM
na ce Hal)y ONTUMAaJIHH YCJIOBH 33 U3BOlEHmE eKCTPaKIIMje.

Excniepumentu cy uzBohenu tako mto cy konuentpanuje Sr(Il) u Y(III) y nonopy
6ue menpomersbuse (5,5 mmol dm™ Sr(I) u 0,22 mmol dm™ Y(II) y 0,1 mol dm™
HCI). 3amepmuna noHopa je Takohe Omina HEmpoMEHJbMBA M HW3HOCWIA je 25 cm’.
AkuenTop je mpeacrasbata 4 cm’, 3 mol dm™ HCI, nok opramcka dpasa mpeacrasiba
pactBop 0,48 mol dm> DEHPA y noxaekany. McnuTuBaHa je mepTpakiyja mIpu
paznmuuuTUM Op3uHaMa poToka jaoHopa: 0,8 cm’ min'l, 1,6 cm’ min'l, 2,4 cm’ min'l; 3,2
cm’ min™ i 4,7 cm® min™'. Bp3uHa MOPOTOKa aKIEnTopa je 61Ia KOHCTAHTHA W H3HOCHIIA
je 0,8 cm® min™.

W3 nomopa je ysumano mo 100 mm™ pacroBopa y ompeleHHM BpEMEHCKHM
uatepBamuMa (Smin, 30 min, 60 min, 120 min, 180 min, 240 min, 300 min u 360min)
KOji je pasonaxuBan y 10 cm™, a 3aTHM je KOHIEHTpAIHja CTPOHIM]jyMa H HTPHjyMa
onpehuBana Ha ICP — y. W3 aknentopa je ysumano mo 20 mm™ pacTBopa y ojpeheHnum
BPEMEHCKUM HHTepBauMa (6 min, 16 min, 31 min, 45min, 60min, 90 min, 120 min, 180
min, 240 min, 300 min. u 360 min.) u pasGmaxusao ca o 2 cm™ 0,1 mol dm™ HCI. U3
pa3biaXeHUX pacTBOpa je MepeHa KOHIEHTpaluja UTpujyma u ctporuujyma Ha ICP.

Ha cnuuum 46 cy nate npoMeHe KOHIEHTpalMje UTpUjyMa y JOHOPY (@) U aKLEenTopy
(6), omaxne ce Bunu na Y (III)-jon y goHopckoj (a3u Hario omaga y mpBa 4eTHPHU caTa
KaJia IoCTHXKe 11ato, 1ok koHueHtpanuja Y (II)-jona y akuenTopy pacte Ha UCTH HaYMH.
Konnentpanuja utpujyma y 10HOPY Hajcriopvje omaja npu Op3uHama MpoToKa JOHOpa
ox 0,8 cm® min" kama moctmke mmato 10,71 mg dm™ (51%). Ca moBehamem Op3uHe
MpoTOKa JoHOpa noBehaBa ce u Op3uHa omnajama KOHIIEHTpalMje, Tako Ja ce Mpu Op3uHU
npotka of 4,7 cm’ min’! jaBiba HajBehe omagame Kaga ce JOCTHXKE KOHIEHTpaIlrja O
2,71 mg dm™ (13 %).

CnuyHO TOHamame ce BUAM M KoJ moBehama KOHIEHTpaluje UTpujyma y
akuenrtopy. Hajcnopuje nosehame 1 HajMamba KOHIIEHTpAIMja peecTpaxoBaHOT UTPHjyMa
ce omaxka IpH Op3uHH mpoToka ox 0,8 cm’ min”' Kaja ce TOCTIKE MIATO U MAKCHMYM
excTpakuuje ox ckopo 60 %. Ca mosehamem Op3uHE mpoTOKa jJoHOpa nosehaBa ce u
Op3MHA PEEKCTPAKIIA]e UTPHjyMa Y aKienTopckoj (asu. IIpu mpoToky KoHOpa ox 4,7 cm’
min~ jaBjba ce HajBehum mopacT Op3MHE peeKCTpakifje UTpUjyMa y akuenpopy, Kajaa
HaKOH 6 caTH JOCTHXKe MaKCUMyM 011 ckopo 80 %.

KOHILEHTpalLHja CTPOHIIjYMa y aKIenTopy je omia Hesnatsa 1,23 mg dm™ (< 0,03
% O]l MoYeTHE KOHIICHTpAIIH]e).
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Cauka 46. 3asucnocm kounyenmpayuje Y(III) 00 epemena y Oonopckoj (a) u
akyenmopckoj gaszu (6) npu pazruuumum dp3unama npomoka. Jleeenoa: (m)
0,8 cm’ min'l,' (o) 1,6 cm’ min'l; (o) 2,4 cm’ min'],' (0) 3,2 cm’ min'l; (A) 4,7
em® min”'; 6psuna npomoxa axyenmopa: 0,8 cm® min™.

3.9.3. UcnutuBame eKCTPpaKnMje HWTPHjyMa MNpPH pasJuM4YuTHM Op3mHaMa
MPOTOKA aKIENnTopa

Kako 6u ce mobospmana epukacHoct ekcrpakuuje Y (II1) u3 moHopa y akuentpocky
¢dazy, ucnuTUBaH je yTullaj Op3uHE MPOTOKA akKlenTopa Ha ocoOuHe mpoiieca. bp3uHa
MpoTOKa TOHOpCKe (hase je ApkaHa KOHCTAaHTHOM Ha 4,7 cm’ min’', 1ok je 6p3umHa
IPOTOKA aKIenTopa (Y yHyTpallli0j CTPAHH IIyIbe MeMOpane) m3Hocwma 1,9 cm® min™.
Jlobujenn pesyiTaTtd cy ynopeheHM ca OHUM KOjU Cy JOOMjeHM Kada Ccy JOHOp U
aKuenTop MMami mporoke ox 4,7 cm® min” u 0,8 cm’ min”. PesynTaTH 3aBHCHOCTH
koHueHtpauuje Y(III) on pasmuuutux Op3uHaA NPOTOKA JOHOpAa M akKUenTopa cy
MIPEJCTaBJbEHU Ha CIIUIH 47.

Ca cimke ce Buan aa je npu Behoj 6p3uHE mpoToka akmerrropa (1,9 cm’ min™)
HelmTo Opke omnajame HTpHjymMa Yy JoHOpckoj (asu, a Takohe u Opku pact
KOHIICHTpAIIH]€ Y aKIENTOpY.
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Camka 47. 3aseucnocm xonyenmpayuje Y(III) 00 epemena y Oonopckoj (a) u
axyenmopckoj (6) ¢azu npu paznuuumum Op3UHAMA NPOMOKA AKYenmopa.
Jlezenoa: (m) 0,8 cm’ min™ i (0) 1,9 cm® min™

3.10. obujame Y oxpelhene xemujcke u pagnoxemujcke uncrohe u3 ,home-
made” *’Sr/”’Y reneparopa

Jlo6ujame 'Y u3 ,,home-made” *°Sr/Y remeparopa 61 mpencTaBibano OJaKIIAH
MIPUCTYT OBOM paguodapMarieyTuKy KOju ce KOPUCTH Y JIeUerYy NalljeHara.

Opn cBUX MOMEHYTHX HadMHA 3a 00Ujame Y (mormassse 1.3) oBxe je xopurnrheHo
€JIEKTPOXEMHU]JCKO O/iBajarbe 300 MPETIOCTaBKE Jia j€ OBUM IMOCTYIIKOM KOHTaMHMHAllK]a
PallMOAKTUBHUM CTPOHIM]YMOM-90 HajMama U J1a je IpU TOME CTBApame PajlOaAKTUBHOT
OTMaaa CBEICHO Ha MUHUMYM. Koj camor eneKkTpoXeMH]CKOT O/Bajarka IMOCTOje JIBa
npuctyna. IlpBu je ramBaHOCTaTWYKO OJBajame (MPH KOHCTAHTHO] CTPYjH) KOjy CYy
npumersuBany Reischl [69] 1 Yoo [70] 3a noGujame *°Y koju ce xopuctu y ITET-y. Ca
Jpyre CcTpaHe, cemapauujy HUTpUjyMa M3 CMelle CTPOHIHMjyMa U UTpUjyMa IpHU
KOHCTaHTHOM noTeHuujany cy uzBoaunu Chakravarty u capaguunu [72]. [lorenuujan Ha
KaToJy je tuMuTHpaH Ha -2,5 V npema Z.K.E, mro Ou npeacrasibaio 106ap KOMIPOMUC
Cc 003upoM Ja CTaHIAapAHW TOTEHIMjaJ W3/Bajalba MTPHUjyMa Ha IUIATUHCKO] KaTOIH
uzHocu -2,372 V [105]:
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"+ 3¢ 27y E =-2,372V (99)
JIOK MTOTEHIUjall U3/IBajarba CTPOHIMjyMa Ha TUIATHHCKO] eJIEKTPOoaH u3ocu -2,899 V:

St +2ea2 Sr E =-2,899 V (100)

Hacympor ToMe peakmmje Ha aHOIM 3aBUCE Of CpPEIWHE Yy KOjUMa CE peakiyja
0JIBUja. YKOJIHMKO C€ peakiiija oiBHja y pacTBOPY XJIOPOBOJIOHUYHE KHCEIMHE, aHjOHU He
YyYECTBYjy HHM Yy KakBOj KaTOIHOj pEaKkIHjH, a XHJIPOKCHIHU JOH C€ TeHEepHIle
EJICKTPOXEMHU]CKOM PEIyKIIHjOM KHCeoHHKa U Boje [106]:

0s(g) + 2H,0 + 4e 2 4OH E'=0,16 V/ZK.E. (101)
2H,0 + 2¢" 2 Hy(g) + 20H E'=-1,07V/ZKE. (102)

VY cnydajy Aa ce eneKTpoJn3a BPIIU Yy a30THO] KHCEIWHH, PEayKIja HUTPATHUX
jOHA MOXe J1a IOPHUHOCE TeHepHcamy 0ase.

NOs + H,0 + 2¢ 2 NO; + 20H E'=-0,24 V/ZK.E. (103)
3a 1o BpEMC CC CUMYJITAaHO BpPIINU OKCI/I,I[aI_[I/Ija BOAC HA aHOOU:
2H02 0, +4H' + 4¢ E =0,988 V/ZK.E. (104)

XUAPOKCUITHM JOH KOjU C€ MPOU3BOJM Ha MOBPLIMHM KaTOJ€ BOAM Ka JIOKAITHOM
+ . . .
nosehamy pH BpegHOCTH M 0 Tamokema Y joHa Kao JOMHHAHTHO] BPCTH Koja ce
HaJla3y y KUCEJI0] U HEYTPAIHO) CPEINHHU.

Y (aq) + 30H " (aq) 2 Y(OH)s(s) (105)
Ks=10%*'=[Y*"]-[OHT’ (106)

N3 jennaumnne (106) ce moxe n3padyHaTH Aa he ce UTpUjyM-XUJIPOKCH]T Y BOJEHUM
cpeanHama Tanoxutu npu pH Bpeanoctuma 6auckum 7,3.

Enextponusa je cnpoBol)eHa y KBapI[HOj €IEKTPOXEMMjCKOj henauju Tako IITO je
MOTEHLIMjall Jp>KaH Ha KOHCTAaHTHO] BPEJHOCTH, JOK C€ jauuMHa cTpyje Memana. Ha
MOYETKY eJeKTpoNu3e CTpyja je u3Hocmia 730 mA u y ToKy enekTponuse ce nosehasana
TaKo Jia je JOCTHUTIa BpeaHocT oA 745 mA Ha kpajy mporeca. [loreHnujan katone je
takolje Bapupao u HajBeha BpeaHocT My je Omna -2,39 V mpema Z.K.E. pH Bpennoct
HaKOH TIPBE €JIEKTPOM3€ C€ HHUje 3HAYajHO Memaja TakKo Ja je ocTaja y TpaHHIiama
uzemby 2,51 3.

WU npyra enexTponu3a je BpLIEHE INPH KOHCTAaHTHOM IOTEHIUjaly. 3aaaTh
MOTEHIIMjall HUje MewaH U ocTtao je -2,50 V mpema Z.K.E. Jaunna ctpyje xoja je mpu
TOoMe npoTtuuana usmely enexkrposa je uznocuia 100 mA.

AKTHBHOCT UTpHjyMa Koja je ToOujeHa HaKOH eJIeKTpoJIM3a je Aara y Tabenu 9.
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90
Taoena 9. Axkmuenocm =Y moxom enekmponusa

AKTHUBHOCT HaKOH TIPBE AKTHBHOCT HAKOH
IToueTHa aKTHUBHOCT
Bp. enekrponuse CJICKTPOJIU3C JIPyTe EIeKTPOu3e
(MBq) MB MB
(MBq) (MBq)
1 542 521 504
2 988 905 894
3 1802 1645 1632

Hakon tanoxemwa, utpujym — 90 morpebHO je mpeBectu y ¢GopMmy Koja je
IPUMEHJBHBA Y HYKJICAPHO] MEIHIHMHY. PaguoakTuBay Sty 06Ky ~ Sr(NOs), koju ce
Hama3y y paBHOTEXRH ca 'Y y 1mol dm™ HNO; no6ujen je u3 ,,ITomatroMa” Kao MPOM3BO.
ca BUCOKOM paguoxeMujckoM grctohoMm (> 99,5 %). OnaBae npousniasu na je ,,1po6oj”
St rnaBHE TPOGIEM IOTrOTOBY 3aTO INTO CTPOHIHMjyM MOKasyje aQUHATET mpema
KocTMa. 360r TOora TOpEa IPaHMIA ST y pagnohapMaleyTHIHMA KOjH ce KOPHCTE Y
HykieapHo] menunuHu u3Hocu camo 74 kBq (2 mCi) [72]. Kako Ou ce wusberna
KOHTAMHUHAILIM]ja ~ Sr-oM pasBHjeHe Cy MeToge 3a oxpehuBame XeMHjCKHX U
panuoHyKnuaHUX Heuwcroha. Kaamurer cemapamuje je  HUCHOUTHBAH MEpEHEM
Pa/IMOAKTHBHOCTH TOKOM BpeMeHa. byayhm na je Bpeme momyxuBora Y 64,1 carnm
onajame aKTUBHOCTH je mpaheHo y Toky 31 mana mrto je m3Hocuio ~ 11,6 BpemeHa
nosrypacniana. Ha crmumu 48 nmata je mpoMeHa akTHBHOCTH Yy HMITYJICHMA ¢a BPEMEHOM (a)
U MPOMEHA BPEAHOCTH MMIyJca MO MUHYTH NpHKa3zaHa Ha Jioraputamckoj ckaiu (0).
AKTUBHOCT je MepeHa Ha 3 Opojauy amaparta Capintec CRC-15. B 6pojau je mpeTxogHO
KanuOprcaH pacTBOPOM CTaHJApJIHOT cTpoHIMjymMa — 90 cneuuduune akTuBHOCTH 368,3
+9,6kBqg’.
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Z, | g 100005
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— 200000 {2
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90 . . .
Cauka 48. Paduoaxmuenu pacnad ~Y 000ujeHoz enieKmpoxemMujckom cenapayujom y
mpajarvy 00 700 uacosa, a) 1uneapra u 6) 102apumMamMcka 3a6UCHOCM

PajmonykInaHa uncroha pactBopa *UY MOXE Ce M 3HATHO OpXe OJpeIHTH
kopunihemem ,,BARC” TexHuKe KOja nmpecTaB/ba KOMOWHAIN]Y €KCTPAKIH]e U TTalupHe
WIM TaHKOCIOjHe Xpomarorpaduje. 3a pas3BHjambe Xpomarorpama cy KopuirheHu
xpomarorpadceku marmup Whatman N°1 (13 cm x 2 cm) u ITLC SG Tpake (13 cm x 1cm);
Kao pa3Bujau je kopuirhen pactsop 0,9 % NaCl.
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Ha cimuum 48 cy nmatu u3rieam xpomarorpama CTpoHuujyma-90 pasBHjeHHM Ha
Xpomarorpad)cKoM Nanupy U Ha TaHKOM cJiojy. Ha opJiHaTH cy HaHOIIECHH IICHTUMETPU
a Ha ancCIUCH aKTUBHOCT Kao MPOILEHAT O] YKYIHE aKTUBHOCTH MOCTUTYHTE 32 BEpME
Mepema. AkTuBHOCT je MepeHa Ha Nal(Tl) ciuuTHnanmmoHom Opojauy. Xpomaropamu
N00MjeHH TMAanMpHOM W TAHKOCJIOjHOM Xpomarorpadujom cy ciuuyaud. Hajsehm neo
akTuBHOCTH (0KO 80%) je ocTao y MOJa3HO] TAYKU JIOK j€ caMO Majiid €0 aKTUBHOCTU
nomepao ca gponrom. Takohe ce Buam u nosehame akTUBHOCTH Ha Kpajy XxopMmaropama
KoJ nanupue xpomarorpaduje (8,3% Ha geceToM LEHTUMETPY), AOK je KOJl TaHKOCJIOjHE
xpomarorpaduje ,,MaKCUMyM"* KOjU C€ jaBJba Ha Kpajy Xoparorpama Majio pa3By4eH TaKo
Jla Ha JIECETOM M jeJ[aHajeCTOM IICHTUMETPY UMaMO aKTHBHOCT Koja je oko 1% oj yKyrHe,
JIOK je Ha JBaHAaeCTOM IeHTHMETpy oko 5%. Ymopelyjyhu oBa mBa xpomarorpama
BHJIMMO JIa CE MamH ,,ITMK" KOJI TAHKOCJIOjHE XpoMaTtorpaduje kpehe 3ajeaHo ca ppoHTOM
pacTBapaya mTo KOJ| MaupHe XpoMarorpaduje To HUje caydaj.

Cnuka 50 mpukasyje XxpomarorpaMe Ha TamupHE W TaHKOCJIOjHE XpomMarorpaduje
EIEeKTPOXEMHCjKH H37BOjeHOr Y. O6a 0Ba XpOMATorpaMa HMajy MakCHMyMe Ha
MOYETKY JTOK Ce KaCHHje aKTHBHOCT T'yOM (aKTHBHOCT je Ha HMUBOY ()OHA) C TUM Ja Cy UM
TH MaKCUMyMH pa3BydeHH OJ IIOYETHOT TMOJ0XKaja a0 HpBor ueHtumerpa. Kox
TaHKOJICOjHE XpoMaTorpaduje pa3BydeHoCT je Beha jep je Ha TTOYETHOM IOJI0KAjy OCTaI0
HemTo Buie 30 % ox yKylHEe aKTHBHOCTH JIOK jé Ha IPBOM LEHTUMETPY IPEIUIO OKO
60 %.

3a Bpeme xpoMaTorpadckor pasBujama, Sr ce kpehe ca hpoHTOM pacTBapaua I0K
"Y ocraje Ha craprHOj muHHjH. Kako je cmemmna n3otoma *'Sr 1 °°Y HHCKE aKTHBHOCTH,
pena merabekepena, akTHBHOCT pacTBopa je oapehuBana Ha 03¢ kamubparopy (Capintec
CRC 15R, USA) koju caapxxu kaaubpaiuonu gaxtop ynopeheH ca yKymHOM TauKacToM
aktuBHomhy. KommapaTuBHM pa3yiaTaTd JOOMBEHH MAMMPHOM XpomaTtorpadujom cy
natn Ha cimrm 50 (a u 6). Ha comrm 49 7°Sr u Y Cy Y PaBHOTEXHU U HA HUMA CE BUIE
7IBa TMHKa JIOK ce Ha ciuim S0 BUIU 0ycTBO NMuka Ha 10 1M mTO TOBOIM 10 3aKJby4Ka J1a
je onBajame utpujyma - 90 ox crponijyma - 90 6uso ycmemrHo.

Kako Gu ce ompeiuna pagdoHykmnmaHa uuctoha pactopa °°Y kopuuihena je
KOMOMHalMja TeYHE eKCTpakiuje u nanupHe xpomarorpaguje (,,BARC” texnuke). OBa
METOJIa je OCeTJbHMBa M TayHa 3a ojpehuBame ynctohe 2y. Pannonyknunna gyucroha je
padyHaTa Kao MpOIICHAT O YKYITHE aKTHBHOCTH MEPEHO] Ha J103€ Kauoparopy.

Y (%)
5

Ciuka 49. Cmponyujym — umpujym y pasHomedcu. a) UHCMAHM MAHKOCIOjHA
Xpomamoepaguja u 6) nanupra xpomamoepaguja
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Camka 50. Koumpona xeanumema umpujyma 000UBeHo2 eneKmpoau3om. a) UHCMaHm
MAaHKOCI0jHa Xxpomamozpaguja u 6) nanupHa xpomamozpaguja

3.11. Pesyaratn oGJjelexaBama H  KBAJINTATHBHE KOHTpose Y-
DOTATATE

O6enexaame DOTATATE ca °Y ce JI0CTa KOPUCTH y HYKJIEAPHO] METUIIMHHU.
[Iponienype obenexaBama U MPOBEpe KBaIUTETa Cy jaare y noriasspy 2.3.10. KBamuter
obGenesxeHor monsBoza (kommiekca °Y-DOTATATE) je xouTponucan nomohy HPLC-a
mpeMa OIMCaHOj MPOIEeAYPH OJMax HAKOH oOelnekaBama (MpakTHYHO rmocie 15 mMuHyTa
KOJMKO je Tpajana npumpema). Jla Ou ce Tectupaia U CTaOMIHOCT OOEIeKEHOT
KOMIUIEKCa MCTO MEPEHmE j€ NMOHOBJBEHO HAaKoH 24 cata. Pesynratu cy mpukasaHu Ha
paauoaujarpaMuMa Koju Cy JaTé Ha CIuIH 51 Kao 3aBUCHOCT OTKYIlaja y MUHYTH (Cps)
0J1 peTeHIIMOHOT BpemeHa (7z). Ha noOujeHoM pamuorpamy ce BUE JBa MHUKA Of] KOJUX j€
nuk Ha fgx = 12,532 — 12,822 munyra 3HatHO Behu ox muka Ha fp = 4,224 MuHyTAa.
[ToBpmmna mnwuka Ha fp =4,224 wszHocu 458,3 nmok je Ha Behem Bpemeny 142338
(penatuBHUX BpenHoctu). Ha panmorpamy koju je nobuBeH HakoH 24 cara Takobe
youaBamo JiBa TMKa kKoju cy pacnopehenu Ha 3,98 u 11,02 munyta. Takohe ce u Ha oBOM
paarorpamMmy BHJIU Ja j€ OJHOC MUKOBAa HECpa3MepaH.

[Topen xpomartorpadckor HCIUTHBaWka, KopullltheHa je u Op3a MeToaa oapehuBama
crabunHoctu HarpaheHor komiuiekca nomohy SepPak C-18 komone mno mnpornenypu
onucaHoj y nornasiby 2.3.10. Ha SepPak C-18 xonoHy koja je mymeHa CHIIMKA TeloM
JMpeKTHO ce HaHocH kommieke ~Y-DOTATATE. Iponyuramem 0,9 % NaCl Bpmu ce
ellyupame MoJIapHuX jeaumema. [locie Tora etanonom (95 %) ce BpIIM eIyupame Mambe
MOJIApHUX jenumbeHa. AKTHBHOCT W3 cBake (pakmuje je mepena CAPINTEC CRC-15
Beta Ha 3 O6pojauy. IIpe moderka mepema je mepeH ,,background®, unje cy BpenHoctu
OIy3UMaHe OJ BPEAHOCTH KOje Cy J00WjeHe enyupameM TojeAnHuX Gdpakimja.
Ananuzupana cy TpH y30pKa a pe3yiTaTu cy Aatu y Tadenu 10.
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Cmuka 51. HPLC paduoxpomamozcpam 3a *°Y-DOTATATE: a) naxon 15 muyma 00
obenexcasarna u 06) 24 cama HakoH obenedcasarba

Tabena 10. Pesynmamu naxon enyuparoa SepPak C-18 xonone

Odpakiuja dasza Bpoj ummyiica
VY3opak 1 Y3opak 2 ¥Y3opak 3
A 0,9% NaCl 132 134 138
B 95 % etanon 24999 27844 24533
Y-DOTATATE 99,47 99,52 99,44

(%)
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4. O0pajna ekciepMMEHTAJHHUX pe3yJTara

4.1. Xuapoauruuku komijiexkcu Y (III)-jona

[IpernocraBka je ma Y(III)-joH ca BogoM Tpaau KOMIUIEKCE OMINTET cacTaBa
[Yp(OH)q]3p'q. [Tpema tome, unTepeaknuja Y (II)-jona ca BogoMm ce MoOKe MPEACTABUTU
PEeaKIIjoM:

pY* +qH,02[Y, (OH), """ +qH" (107)

Y 0BOj peakiuju Ccy U3 KOOpPAWHALMOHE cepe M30CTaB/HLECHH XJIOPHIHU jOHH H
MOJIEKYJIH BOJI€ jep Cy BHXOBE KOoHIeHTpauuje MHoro Behe ox konuentpauuje Y (III)-
JOHa, 3aTO IITO Ce HBHUXOBE KOHIICHTPALMj€ TEIIKO MpaTe. YTUIAj OBUX jOHA je N30eTHYT
TaKo IITO UM j€ KOHIICHTpAIKja 0/ip)kaBaHa KOHCTAHTHOM.

W3 jemnaumne (107) 3a cBaku (p, ¢) KOMIJIIEKC MOXE J1a C€ OJpeau KOHCTAHTa
CTa0MIIHOCTH KOMIUIEKCA:

B,,=C, n'm?" (108)

Cpq TpeicTaBba pPaBHOTEXKHY KOHLEHTpAllMjy KOMIUIEKCA, h KOHILEHTpauujy
CJI000JHOT BOJJOHUYHOT jOHA H', am KoHIeHTpalyjy cinoboaHor Y (III)-jona, y mmol
dm?>.

Cpenmu xuapoxcuaau 6poj utpujyma, Z, ,je nepunucan y norsasipy 3.1.1. [la 6u
ce OJpeAnsIa 3aBUCHOCT CPEIIEr XUAPOKCUAHOT Opoja uTpujyma, Z,, 0l PaBHOTEKHHUX

KOHIIEHTpallMja jOHA UTPHUjyMa U BOJOHUYHOT JOHA OTPEOHO je U3pa3UTHU HUXOB OajaHC
Maca y pacTBopy:

¢, =[]+ plv,c0m),] (109)
H=h+> plv,(0H),] (110)
VeohemeM KkoHcTanTe 3,y jemnaunse (109) u (110), 1obuja ce:

C, =[Y]+> pp, Y] h* (111)
H=h+> g8, [Y]h (112)

OpnaBe ce MOXe U3BECTH je/IHAUMHA 3a CPEIbU XUAPOKCUIHU Opoj UTpHjyma, Z, :

2 48,1 h

2 WS o, TR (1)

[loTreHunomeHTpujcke MeToAe 3a ojpehuBambe KOHCTAHTH XMJIPOIUTHUKHUX
KOMILIEKCAa Cy IMOrojgHe jep je oOpa3oBame XUIPOJUTHUKUX KOMIUIeKca MpaheHo
W3/IBajalbeM BOJIOHWYHHUX JOHA. 3aBHUCHOCT CpEeAmer XHAPOKCHUIHOT Opoja ox pH ce
eKkcrepuMeHTanHo onpehyje mepewem pH pacTtBopa, OJHOCHO KOHIIEHTpaluje
BOJOHUYHOT joHa. OBako 100MjeHe BPEAHOCTH MPECTaBIba]y EKCIIEPUMHETATHO T00H]eH

Xuapoxcuanu opoj Z, = f( —logh).
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Bpennoctu cpeamer XuIpoKCHIHOT Opoja Koje Cy J0OHjeHe pauyHCKUM IyTeM Z,
cy pauyHate 1o jeqHaunnu (92); h ce mobuja MmepemeM BpenHocTd pH wim enexTpogHor
MOTEHIHjala, JI0K ce BpeAHOoCcT H padyHa 1o jeqHaunHu:

CHX_CB VB
Vuk

H = (114)
rae je C,, - mouyeTHa KOHIIGHTpAllWja jake KHCEJIMHE KOja je JoJara Ja ce CIpedH
XHApONN3a MeTaja Ha modeTky Ttutpauuje, C, - KOHLeHTpauuja monmare Oase, V, —
3anpeMHHa Jojare Oase um V,, yKylHa 3allpeMUHa PacTBOpa Koja IpeAcTaBba 30Hp
IIOYETHE 3anpeMuHe, V, u 3anpemune poxaate 6ase V, (Vuk =V, + VB). VY nHamewm ciyvajy
Jjaka KHMcelnMHa Koja je j1oj1aBaHa jia ce crnpeuun xuaponusa je HCl, a tutpanyja je BpiieHa
ca ~ 0,1M NaOH.

KonnenTpanuja ciio00JHIX METATHUX joHA ce padyHa 1o jeaHauunuu (111) xoja je
HEJIMHeapHa Mo MpoMeHJbuBOj [Y] u 3a meHo pernaBame ce Hajuemthe kopuctu IbyTH-
PanconoBa — oBa metoja.

3a onpehuBame KOHCTATM CTAOWJIHOCTH XMJAPOJMTHUYKMX —KoMmIiekca f, .,
notpebHo je dyHKIH)y Z, = f(,BM[Y ]h) MPWIATOJUTH J1a MHUHHUMATHO OJICTyIa Off

eKCIIEPUMEHTAIIHO ~ oJpeheHor cpemmer XHIpokcugHor ©Opoja Zy = f{ —logh).
[IpunarohaBame ce BpIM MOJCIIaBakbEM cacTaBa KOMILIEKca (P, ) ¥ lbUXOBUX KOHCTATH
CTaOWJTHOCTH, TaKO IITO C€ MPETIOCTaBH ojpeheH CKyn XHAPOTUTHYKHX KOMILJIEKCa Ha

OCHOBY Tpaduuke 3aBUCHOCTH Z, = f( —logh) nuTepaTypHHX MojaTaka W NPHOIMKHE
BPEJHOCTH KOHCTaHTHM cTabunHoctd A . OBe BpenHocTH, Kao u BpemHoctu [Y] wu3
jennauune (111) ce yBpcte y jennauuny (113) npu uemy ce nobuja Z, koju ce ynopehyje
ca Z,. OBaj nocTynak ce IOHaBJba CBE JIOK ce He oOuje 100po crnarame uzMely ose 1se
BpenHoctu. [locymak mpunarohaBama ce€ BpIIM Tako IITO C€ Ha TMOYETHE
aIPOKCHMAaTHUBHE BPEIHOCTH KOHCTAaHTH CTAaOWIIHOCTH H3padyHaBajy IIOMpPaBKe Aﬂ;, .

TaKoO Ja C€ HOBa 1mo0oJbIIaHa BPC€AHOCT KOHCTATHU MOKE HAIIMCATHU Kao:
Bru=Byyt 4P, (115)
P.q pP.q p.q

TMomamm 1oGujenn noteHuuoMerprjckom Tapramujom 0,5 , 1, 3, 5 1 10 mmol dm™
pactBopa Y (III)-jona cy npukazanu Ha ciauiy 20, Ka0 3aBUCHOCT CPEAHET XUIPOKCHTHOT
6poja ox pH. Ca cnuke ce Buau 1a popMupame XUIPOIUTHUKUX KOMITJIEKCa TOYUELE TIPU
pH 6. Takohe ce Buau na ce ca nmoBehameM KOHIEHTpallMja UTPUJYMOBOT jOHA MOYETaK
XHUJIpoJIM3e oMepa Ka HkuM pH BpeaHocTuMma.

3a MareMaTHuKy aHanu3y mocmarpana je obmact pH usmehy 5,5 u 7,5. CacraB u
CTaOMITHOCT XUAPOIUTUYKUX KOMIUIEKca cy onapehenu mpumenom mporpama Hyperquad
2006.

KoHcTanTe cTaOMIHOCTH XMIPOJUTHYKUX KOMIUIEKCA M HHUXOBHU CacTaBU Cy
olpeheHn MMHUMH3MpameM cyme KBaapara (S,) Koja TIpeicTaB/ba pPa3IUKy

EKCIIEPUMEHTAIHO oJpeh)eHor cpelmer XUAPOKCUIHOr Opoja, Z,, U TEOPUJCKU

u3padyHaror, Z,:
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S, =2y -2Zy) (116)
Munumusupame cyme Sy ce Bpiu nomohy mporpama Hyperquad-2006.

dopmupame HEPACTBOPHOT HTPHjYM-XHIPOKCHAA j€ TPOICHEHO Ha OCHOBY
TUTPAIMOHUX KPUBHX Jatux y nornasiby 3.1.1.1. Kana je pH mocturna Bpegnoct 7 1o
7,5 3aycTaBibeH je JaJbu JI0JIaTaK HATPHjyM-XHIPOKCHIA 300T TOra ITO BHILIAK JOAATOT
XUIPOKCUIA HHje OHO TMOBE3aH ca XHAPOIU30M HTpPHjyMa. 3a CBaKy IIOCEOHY
KoHIeHTparujy Y- - jona oxpeljeH je mouerak tanoxema (—log h,). Ilpetnocrasibajyhu
na ce popmupa camo Y(OH)s), mpomsson pactsopibusoctu (Ko, = [Y°'] - [HT) je
u3padyar 13 Mo3HaTe KOHIEHTpaluje cio0oMHoT joHa. Pe3ynraTu cy npuka3zanu y Tadenu
13, omakie je m3padyHaTa cpelmba BPpeIHOCT Npou3Boaa pactBopsbuBocty Y (OH)s () koja
usHeu log Ky =-22,85 £ 0,04.

Taoena 11. Mspauyname speonocmu npoussooa pacmeosousocmu Y(OH) s

oy gl pIY'] pOH]  dogK,  gomie
0,5 7,28 3,45 6,49 22,92
1 7,20 3,14 6,57 22,85

3 7,04 2,64 6,73 22,83 22,85+0.04
5 6,96 2,41 6,81 22,84
10 6,88 2,12 6,89 22.79

Jla Ou ce mpoHamao Mojen KOju Jaje HajooJbe cllarame ca eKCIEePUMEHTATHUM
MoJIAllMa PA3TUYUTH XUAPOIUTUYKH KOMIUIEKCH M HBbUXOBE KOMOHMHALM]E CYy YKJbydeHe
y U3pauyHaBama. TOKOM IpopadyHa, aHAJIUTHUUKHU MapamMeTpu (yKyIHE KOHILIEHTpaluje
MeTajla M MpOTOHA) Cy JApXkaHe KoHcTaHTHM. IlpopauyH ykaszyje Ha ¢dopMmupame
MOHOHYKJIEApPHUX M MOJMHYKJIEApHUX KOMIUIEKca i€ BPEAHOCTH 3a p,q u3Hoce (1, -1),
(1, -2), (1, -3), (2, -2), (3, -5) u (4, -6). 1UzpauyHare BpEeTHOCTU XUIPOIUTUYHHX
xommirexca y 0,15 mol dm™ NaCl, T = 310 K cy mare y tabemn 12. OBu pesynrartu
MoKa3yjy 100po ciarame ca JIMTepaTypHUM NoJalMa Koju ¢y aatu y tabenu 13.

Tabena 12. M3pauyname 6peonocmu KOHCMAHMU CMAOUTHOCMU XUOPOIUMUYKUX

Komnjiekca
(P, 9 log (Bp.q= SD)
(1,-1) 27,71 £ 0,05
(1,-2) -16,42 + 0,03
(1,-3) 26,01+ 0,03
(2,-2) -14,23+ 0,05
(3,-5) 34,20 + 0,07
(4, -6) 37,10 + 0,08
CTaTUCTHKA 52: 154
=12,46
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Tabena 13. [lpeened numepamypuux nooamaxa xuoporumuuxkux epcma Y(IIl)-jona u
FoUXOBUX KOHCIAHMU CMAOUTHOCIU Y 600EHUM PACMBOPUMA

IOg B(l,—l) IOg B(l,—Z) log B(z’_z) log B(3’_5) Ycnosu Pe(b.

7,7 / / / T=25° C; I=0 [107]

7,7 / / / T=25°C; [108]
I=neno3Hnara
T=25°C; 1=0.7

8,11 / / / M NaCIO, [109]

6,2 / / / T=25° C; I=0 [110]

-7.8 / / / T=25° C; I=0 [111]
T=25° C; [=3M

/ -17,0 14,04  / NaCIO, [111]
T=25° C; [=3M

/ -17,0 14,75/ NaCIO, [112]
T=25° C; [=3M

/ 16,04  -14,08  / LiC1O, [113]
T=25° C; I=0.3M

-8,34 / / / NaCIO, [114]
T=25° C; I=3M

9,1 / 1430  -33,8 NaCIO, [115]

4.2. ESI MS cnexrpu pactsopa YCl;

Ananuzom crnektpa pactBopa Y (III)-jona konuentpauuje 1 mM Ha pH 5,48 (cnuka
21) maeHTH(UKOBaHM Cy BpCTe Koje cy IpukasaHe y Tabenmu 14. Mehy muma cy
UJEHTU(PUKOBaHE BPCTE KOje cy Hal)eHe y pacTBOPY MOTEHIIMOMETPH)CKOM METO/I0M.
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Ta6ena 14. Taberapnu npuxaz macenoe cnexkmpa xuopoauze Y(Ill)-jona (¢ = 1 mmol

dm?, pH 5,84)

Bpcre HaljeHMeSHOMohy ESI (/%) (/) mpaagnene OL[FOBEI;?'T}];I’;; ;pCTe y
[Y4(OH),CL,]™ 57 57,12

[Y(OH)-(H,0),]*" 71 70,97 Y(OH)
[Y;0,(OH)-H,0]*" 83 83,44

[Y;O(OH);]" 83 83,44

[Y;0,CI]* 83 83,54

[Y3(OH)s H,01* 92 92,44 Y3(OH)s
[Y;O(OH);- (H,0),]* 92 92,44

[Y;(OH),CI]* 92 92,55

[Y;O(OH),Cl-H,0]* 92 92,55

[Y3(OH),Cl-H,01* 97 97,06
[Y30(OH),Cl-(H,0),]* 97 97,06

[Y;O(OH)Cl,-H,01*" 97 97,16

[Y3(OH),Cl-(H,0),]* 101 101,56
[Y;0(OH)Cl,-(H,0),]* 101 101,66

[Y3(OH);Cl,-H,01*" 101 101,66

[Y3(OH),Cl5]* 101 101,77

[Y30,(OH),** 111 110,91

[Y3(OH)sCI** 130 129,07

[Y;O(OH);Cl-H,07*" 130 129,07

[Y3(OH),Cl-H,0T*" 130 129,41

[Y3(OH)sCl-H,0]*" 135 135,07 Y3(OH)s
[Y3(OH),CL]*" 135 135,22

[Y;O(OH),Cl,-H,01** 135 129,55

Jpyry rpymy XWApPOJIMTHYKMX BpCTa Koje cy TmpoHalleHe MaceHOM
cunektpockonujom xunponuse Y (III)-jona cmamajy Bpcre Koje Cy CHHMMaHe Ipu
koHnerpauuju ox 0,05 mM YCl; npu yemy cy nogemanane pH Bpeanoctu (2,63; 4,84 u
6,21) u MewaH HamoH Ha KOHycy. CIeKTpu Cy CHUMaHU y MO3UTUBHOM M HEraTHBHOM
Mony, a HaleHe Bpcre cy mgare y Tabemama 15 m 16. ¥V Ttabenmama cy nate camo
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XHJIPOJIUTHYKE BpPCTE KOje ce TOKJamajy ca Bpcrama Hal)eHUM HOTEHIIMOMETPH)CKOM
METOJIOM, JIOK Cy cBe mpoHaleHe Bpcre nare y npuiory 13 I1.

Tabena 15. Vmuyaj pH u nanona Ha KoOHyCy HA NOjasbUBARY XUOPOIUMUUKUX 8PCA Y
ESI MS ypehajy, necamusnu moo

pH 2,63 pH 4,48 pH 6,21

m/z Kommnexe ]?o)f;a 70 | 100 | 150 | 70 | 100 | 150 | 70 | 100 | 150
\% \% \' \' \' \'% \'% \'% \'

148 [Y,05(OH),-2H,0]* 2,-2 *

194 [Y(OH),Cl,] 1,-2 *

200 [Y;05(0OH)s]* 3,-5 *

212,5 | [Y(OH)CL] 1,-1 *

212,5 | [Y2(OH),Cle* 2,-2 ¢

220 [Y,05(OH),- 10H,0]* 2,2 * *

229 [YO(OH), 5H,0] 1,-2 * *

2295 | [YO(OH)CI-4H,0] 1,-1 *

301 [YO(OH),-9H,0] 1,-2 *

301,5 | [YO(OH)CI-8H,0] 1,-1 *

302 [Y(OH),Cl,-6H,0] 1,-2 *

302,5 | [Y2(OH),Cls 10H,0]” 2,-2 *

302,5 | [Y(OH)Cl;-5H,0T 1,-1 *

317,5 | [Y:0,(0H)sCl,-10H,01" 3,-5 * * * * *

334 [Y3(OH)sCl,] 3,-5 *

334,5 | [Y,O(OH),Cl] 2,-2 *

345 [Y;O(OH)sCls 10H,01*" 3,-5 *

336,25 | [Y3(OH)sCls:6H,0] 3,-5 *

373,5 [Y(OH);Cl-11H,0T 1,-3 * * * * *

374 [Y(OH),Cl,- 10H,0T 1,-2 * *

374 [Y(OH)Cl;-9H,0] 1,-1 * *
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Tabena 16. Ymuyaj pH u nanona na Komycy Ha nojassuarsy XuOpoIumudKkux epcma y
ESI MS ypehajy, nosumuear moo

pH 2,63 pH 4,48 pH 6,21

m/z Kommnekc ]?gf;a 70 | 100 | 150 | 70 | 100 | 150 | 70 | 100 | 150
\% \% A\ A\ A\ Vv \% \Y \'

57.5 [Y,(OH),-H,0]* 2,-2) *

71 [Y(OH)-2H,0]** (L-1) | =

71 [Y,(OH),-4H,0]*" (2,-2) | *

101,5 | [Y3(OH)s-3H,0]* (3.-5) | =* *

101,5 | [Y5(OH)s 3H,0]* 3,-5) *

1025 | [Yy(OH),' 11H,01* | 2,-2) *

112,5 | [Y2(OH),CI-5H,0T" | (2, -2) T

115 [Y3(OH)s 6H,01*" 3,-5) *

123 [Y,O(OH), H,O0T*" 2,-2) *

1245 | [Y,(OH),CI-7H,0]*" | (2,-2) *

177 | [Y(OH),-3H,0]" (1,-2) *

213 [Y,O(OH),- 11H,01* | (2,-2) *

242,17 | [Y4(OH)sCly:9H,0*" | (4, -6) *

4.3. EnemeHTapaHa aHA/IM3a TAJIOTa HTPUjyM-XHIPOKCHIA

Ha ocHoBy pe3ynrata [oOMjeHMX €JIEMEHTapHOM aHajau3oM Moryhe je
MPETIOCTABUTH Jla TIOCTOJ€ JIBE BPCTE€ XHAPOKCHIA KOJU CYy JOOMjEHU Pa3UIUTHM
HauMHUMa Tajoxkemwma. [IpermocraBibeHa QopMysa XUApPOKCHIAa Koju je J1o0ujeH
TaJOXKEeHEeM ToMOhy HatpujyM-xuapokcuna y ayroknaBy je Y(OH);-H,O, mok je
npeTnocTaB/beHa  (GopMyna  XHMIpPOKCHAAa KOju je  jgobujeH  momohy  ypee
Y>(OH),(CO3),:3H,0.

4.4. Anaau3a mop¢oJIolIKUX KapakTepucTuka tajgora SEM merogom

Cauxe 28 u 29 xoje cy nobujeHe CKeHHpajyhuM eNeKTPOHCKHMM MHUKPOCKOIIOM
(SEM) Ham mokasyjy Ja ce TaJlo3u 3HATHO Pa3IMKY]y. Tajor Koju je T00MjeH TaTOXKEHEM
nomohy NaOH je moHonutan u 0e3 moceOHuX jaeraba. YecTue cy BeIMUMHE HEKOJIHUKO
ctotuHa pm. Hacynmpor meMy Tanmor koju je 100MjeH TalokKeHmeM XUAPOTEPMAIHOM
METOZOM (TaJIOKEHEM IOMONY HATPHUjyM-XUAPOKCHIA y ayTOKJIaBY) C€ CacTOjU Of
Xa0THYHO pacrnopeleHuX Hriauia koje cy yHuGopMHE y IyXHHH 01 3-8 um u 10 moja
MHUKpPOHA IITHPOKE.
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4.5. /ledaj - IlllepepoBa peHTreHcka TM(PPaKIMOHA AHAJIN3A

Hudpakuona ananuza npaxa (XRD) Tamora uTpujymM-xuapokcuaa KOju ce BUIH
Ha ciauny 30 mokasyje Ja IOCTOjU JeIWHCTBEHA KPHUCTAJIHA CTPYKTypa Beh ma ce
HajBEpOBaTHHU]E paau 0 cMemu. Judpakrorpam Koju je mpukazad Ha cauiu 31 uaaunmpa
Ja TPOU3BOJA MOKe Ja Oyne HWHACKCHUpaH Kao 4YucTa XekcaroHaimHa ¢aza Y(OH)s,
(mpoctopua rpyma: P63/m) npema nomanuma y cranaapay JCPDS 83-2042. He mocroju
roMepame MUKOBa W HE T0jaBJbYjy c€ Apyre MmpuMece IITO MOTBphyje BUCOKY YHCTOhy
tajora Y(OH); [116].

JudpakrorpamMu Koju Cy TOOHMjEHU KapemhEM JIBE]Y BpCTa Tajlora Cy MOTIIYHO UCTH
TE je caMo jeiaH mpuka3zaH Ha cnuiy 32. OpaBne ce MOXKe MPETIOCTaBHTH Ja cy o0a
XUAPOKCHJIA XKapeHmheM IpeTBopeHa y okcua utujyma (Y,03).

4.6. TepMorpaBuMeTpHjCcKa aHAIN3a HTPHjYM-XUAPOKCUAA

Kao miro ce ca ciuke 33 BuaHM, pa3iiarame JBa Tajora ce 3HayajHo pasiukyje. Kon
o0a y30pKa ucrnapaBame afcopOoBaHe BOJIe MOUYH-E Ha cOOHO] TemnepaTypu. Ko Tamora
Koju je nmobuBeH TamoxemeMm nomohy NaOH wusnaxg 473 K enmorepmHO pasnarame
Y(OH); nounme ucnapaBamwem monekyina H,O. @opmupanu npenasan ook YO(OH),
je mpakTu4Ho crabunan g0 temmeparype oko 593 K (DTG Bpenuoct: < 0,02 % K™") u on
ce Ha Temnepatypama u3Haa 723 K xommierHo tpanchopmume y Y,Os; ormymrajyhu
jenan mousiekyn H,O u3 nBa YO(OH) monekyna. Hacynpor Tome, pa3narame Tanora Koju
je nobujen momohy ypee je MHOro cropuje, JemiaBa C€ KOHTHHYaTHO Y IIEJIOM
TEeMIIepaTypHOM OIICETy M HacTaB/ba ce M Ha Temmeparypama u3zHajg 1173 K. Behu
ryoutak Mace u erzorepMHu nuk Ha 1029 K oarosapa HEKOM OpPraHCKOM OCTaTKy
(jemumemy 3a KOje MOXKEMO MPETIIOCTABUTH J1a IMa BE3€ Ca ypeoM).

Cauxka 52. TG-DTG-DSC xpuse paznacarwa Y(OH); xoju je manosicen nomohy NaOH
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Ha cimunu 52 je mopen TG u DTG ykibydeHn u pe3ynrar u3 audepeHIvjaTHe
ckennpajyhe kanopumerpuje (DSC). OnHoc TyOuTKa Mace y TeMIepaTypHOM OIICETry O]
503 - 553 Ku 613 — 693 K ykazyje na HajsepoBata#mje nmotude o Tanora Y(OH); Bucoke
guctohe koju je mobujeH TalokewmeM momohy HarpujyM-xuapokcuna. Ha ocHOBy
noOWjeHuX ToJaTaka, y3 MPETHOCTaBKy Jna je Kpajimu mpousBoa TG pacmaga Y,0;3
caapikaj agcopbosane Boae y Y(OH); je Mmamwu o1 jenHOT MOJa.

Ha ocHOBy pe3ynTaTa MOKEMO AaTH ImeMy TepMUIKOT pasnarama Y (OH);:
2 Y(OH)3xH,O — 2 Y(OH); = 2 YO(OH) + 2 H,O — Y,0; + H,O (126)

Koja je y ckiany ca momanuma u3 nuteparype [117]. Kako je nmexumparanuja
WTPUJYMOBHUX jelMIbeHha Ha Temmeparypama wu3Han 723 K 3aBpiieHa, NpomyxKeHH,
€HJI0TepMaJIHU IPOLIEC MaJIOT UHTE3UTETa Y TeMiiepaTypckom omcery oa 823 K no 1003K
MO3Ke OMTH MOBe3aH ca ¢pazHoMm npomeHoM amopdHor Y,0; 1o a-Y,0s.

4.7. IR cneKTpH TaJIOra MTPHjyM-XHAPOKCHIA

Ha cnektpuma Tanora uTpujyM-XUIpoKCcHUIa KOjU je T0O0HMjeH TaJokKemeM MoMohy
HATPHUjyM-XHUPOKCHIA, BHJIE CE TpPaKe Koje yKa3yjy Ha MPHUCYCTBO jaKHX BOJOHHYHHX
BE3a U XUAPOKCUIHMX rpyna (Tpaka Ha 3435, 1522 u 1422 cm'l). Kapemem, kao mTo je
MPUKa3aHO Ha CiumM 36 ce BHUIU TOCTEIICHO HECTajarhe XUIPOKCHIHUX Tpaka IITO
yKa3yje Ha I'yOMTaK BOJI€ U Mpella3ak XUIPOKCUAA y OKCHJL.

4.8. Kommiexkcupamwe Y(III)-jona

4.8.1. Koncranre nuconnjanuje DTPA

KoncranTe mucomujanyje JAWETHICHTPUAMHHOIICHTAAIleTaTHE KHCEIHHE CY
onpehuBaHe 3a 4YETPUPH pa3IMUUTE KOHIEHTpauuje Ha TemnepaTtypu ox 298 K. Kako nma
MeT aleTaTHUX Tpylna W TPH aMHHO Tpyle TO je TeopeTckh Moryhe ma mma ocam
KOHCTAaHTH CTaOWJIHOCTH OJ1 KOJUX caMmo IeT UMajy MpakTUYHH 3Hayaj 3a ojpehuBame. Y
cJ1a00 KHCEJIOM pacTBOPY IMpBO he 1ucocoBaTtu MPOTOHU ca KapOOKCHUIIHMX Ipyna, 10K he
IIPOTOHU Ca aMHMHO I'pyIa JUCOCOBATH TEK Y JaKO aJIKaJIHOj CPEAMHHU.

Huconmjarmja DTPA moxe na ce Hanuiie y o0IuKy:

H;sDTPA = H,DTPA + H' L _ 1, DTPA [H]
! [H,DTPA]
H,DTPA" = H;DTPA™ + H' i 1, DTPA> [H"]
’ |H,DTPA |
H;DTPA* = H,DTPA* + H' i :HZDTPAs_ IH *:
' |H,pTPA> |
H.DTPA™ = HDTPA* + H' o« [HDTPA [H"]

¢~ [H,DTPA™]
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HDTPA* =DTPA* + H' . |prPaTH"]
' |HDTPA*

Unn KyMYyJIaTHBHA KOHCTaHTa CTaOMITHOCTH:

HsDTPA = DTPA™ + SH' ks =k ky e ke kS
YMecTo aucoryjamnmje Mory ce HallcaTH U KOHCTaHTe ITPOTOHOBAMbA:
DTPA* + H' = HDTPA* y [HDTpA4—]

' Iprea]a]
HDTPA* + H = H,DTPA™ v [H2 DTpA3—]

> |HDTPA |H* |
H,DTPA* + H" = H;DTPA” o [H,D7PA> ]

> |H,DTPA [H*|
H;DTPA* + H" = H,DTPA" . [H4 DTPA—]

*|H,pTPA* |H*|
H,DTPA + H" 2 H;DTPA 4 |[HDTPA]

* “la,preaH"]
VYKyIlHa KOHCTaHTa IPOTOHOBAKA IIACH:
K& =K'Ky KKK/
I/ISMehy KOHCTAHTU MMPOTOHOBAKbA U KOHCTAHTH ,HI/ICOI_II/IjaI_II/IjC BaXX€ OAHOCH:

1 1 1
=, K1 =—) K1T=—/
k! LK CH

K =—o K
NN
pkl =logK!, pkl =logKy, pkl' =logK), pki =logK!, pk!" =logK!
Besa usmel)y CyKIeCHBHUX U KyMYJIATHBHUX KOHCTAHTH POTOHOBAMA j€:
p =K'K,' KKK
JlorapuTmMOBamEM OBE jeTHAYMHE Ce 100uja:
log B =log K" +log K) +log K!' +log K, +log K.’

Konx xucenmmHa ce 3a m3padyHaBambe KOHCTAHTH TPOTOHOBama KOPUCTH CpeorU
npomoHcku Opoj Ny, Koju ce AedUHHIIe Kao OJHOC KOHIIEHTpAIHje MPOTOHA KOJjU CY
BE3aHU 3a JIUTAaH/I U YKyITHE KOHIIeHTpalyje uradaa [10]:

— Cy — [H ] Cy—h

c. ¢ (117)
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rne je: C,- KoHUeHTpauuja Juraiga, C,- yKymHa (CTEXHOMETPH]jCKA)
KOHIICHTpallMja BOJAOHUYHOT jOHA KOje je Be3aH 3a Juraua u [H]| wim h - paBHOTEXHA
KOHIICHTpallija BOJOHUYHOT jOHA KOJU HHje BE3aH 3a JIMTaH]I.

be3 003mupa nma nu ce auraHj y pacTBOp A0oAaje y OOJNHMKY KUCEIWHE WU COJU, Y
pactBopy hie mocrojaTH pa3iMYMTe BPCTE MPOTOHOBAHOT JIMTaHAa Koje 3aBuce oa pH
pacTBopa.

Cpenmu poTOHCKH Op0oj MOXKE Jla Ce Ipyraduje HaluIle Kao:

N

Zn[HnA]

_C, -[H]+[oH]

c = (118)
! 2 1H,4]
Kana ce yBeny kymynaTuBHe KOHCTaHTE TPOTOHOBAA 3a JIMTaHae J00Hja ce:
N
> nplh"
iy = ":'N— (119)
1+ nplh"
n=l
npu yemy je [H]|=h.
[14]

Moske na ce Haupra rpaduK 3aBUCHOCTH MOJICKOT IIPOLIEHTA O @, = ,on pH,

A
npu yemy ce jnoOuja pacmojena MojeJUHUX MPOTOHOBAHMX BpcTa Koja 3aBucu ox pH
BpenHoCTH. BpenHocT o ce 1aje y mpoleHTrMa | u3padyHaBa ce 1mo (opmyiu:

Hpi
a, B o (120)

1+inﬁth”
n=1

Koncrante nporoHoBawa DTPA aHjoHa oapehuBaHe cy MeTOJIOM HEIMHEApHE
perpecuje, MUHUMU3HPAKBEM CyMe:

> Ziny ~Zi)" =U(B,) (121)

r€ TpBU 4iIaH JeJHAYMHE [PE/ICTaB/ba E€KCIEPUMEHTAIHY BpPEAHOCT CpPEImEr
IPOTOHCKOr Opoja, JOK je JApPYrM 4YiaH H3padyHaTa BpPEJHOCT Ha OCHOBY IIpBe
anpoKcHUMallije BPEIHOCTH KOHCTAaHTE MPOTOHOBawma. MuHumusupame Qynkuuje U,
BpILIEHO je pauyHapckuM nporpamom HYPERQUAD 2006.

VY okBupYy OBe AWCepTairje BpIIEHO je oapehrBame KOHCTAHTH MPOTOHOBAHA
DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl cpexuuu Ha 310,0 + 0,5 K. ExCiepUMEHTAIHE pe3yITaTi
MOTEHIIMOMETPUJCKUX TUTpalMja MpHKa3aHu Ccy Yy TMOrJaBby ,,EKCIepUMEHTaIHU
pe3ynraTu Ha cinuuM 37. Kao 3aBUCHOCT pH pacTBopa o] TUTpALMOHOT napamerpa a. Ha
OCHOBY HbHX j€ U3padyHAT Cpehbi MTPOTOHCKH OpOj a BeroBa 3aBUCHOCT 011 pH je nata Ha
ciunu 53.
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—o— 1 mM

=

Camka 53. 3asucnocm cpeorwee npomounckoe opoja Ny 00 pH 3a xonyenmpayuje Immol
dm™ u 2 mmol dm™ DTPA (u= 0,15 M NaCl, T = 310,3 K)

3a u3pauyHaBame KOHCTaTu npoTtoHoBawa DTPA cy xopumhene ase tutpanyje,
e je konuenTpauuja DTPA nsnocmna 1,0 u 2,0 mmol dm™. Turpauuje cy ussohere y
pH oncery on 2,861-10,425. IloueTHe BpeIHOCTH KOHCTAHTH NMPOTOHOBaWa Cy y3€TE U3
mutepatype. KoHueHTpanuja npoToHa je MemaHa TOKOM oOpauyHa Tako Ja ce
u3padyHaTa BpEJHOCT ciaraia ca ekcrepuMmHeraatHoM y okBupy 0,2 %. IIpuxBahenu cy
pesylTaTH ca Haj6o/bMM BPEIHOCTHMA CTATHCTHUKHX Mapamerapa x> ¥ S KOjH Cy
nobusenu pauynapckuM nporpamom HYPERQUAD 2006 (tabenal7).

Ta6ena 17. Pasnomeoicne koncmanme npomomnosarsa DTPA y 0,15 mol/dm’ NaCl

cpeounu na 310,0+ 0,5 K

p.q LogP +SD
1,1 9,95+ 0,02
1,2 18,68 £ 0,01
1,3 23,30+ 0,03
1.4 26,55+ 0,02
1,5 29,51 + 0,03

v=11,21

CTaTUCTHKA — 123
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4.8.2. Koncranre cradbuwinoctu komiuiekca Y(IIT)-DTPA

Kommekcupame Y (III)-jona ca nmurangom DTPA je mocrta ciokeHo jep ce mopen
jOHA MeTaja U JIMraHAa y pacTBOPY Halla3e M XUIAPOKCHUIIHU M BOJAOHWYHH jOHU. Tako je
Moryhe na ce 00pa3yjy MEIIOBUTH XHIPOJIUTHYKH KOMIUIEKCH 110 PEaKITHjH:

pY™ +qH* +rDTPA™ 2[Y H (DTPA), ") (122)

KoHcTHTa paBHOTEkKE 32 OBY PEAKIIH]y MOXKE J1a C€ MIPUKAXKE JeTHAUNHOM:

= [YPH q (DTPA), ](3P+‘1-5")
[Y3+ ]P [H+ ]q [DTPAS_ ],. s

(123)

p.q.r

Koncranra paBaotexe S 4, U3 jennauune (122) rakohe npencraBba 1 KOHCTaHTY
crabunnoctu komiuiekca [Y, Ho(DTPA),]. Ykomuko je ¢ = 0 o0Opasyjy ce uucro DTPA
KOMILIEKCH, a 3a ¢ < 0 0o0pasyjy ce XHIOKCO KOMIUIEKCH. YKOIHUKO y jeaHaunny (122)
YKJbYUYUMO BOJY, 0OHjamMo cienehu ogHoc:

pY* +qH,0+rDTPA™ 2, (OH), (DTPA), |~ (124)

3a u3pauyHaBame BPEAHOCTH KoHcTaTH Komiuiekcupama Y (III)-jona ca DTPA
MOTPeOHO je MO03HABATH BPEAHOCTH CPEIher JIUTaHIHOT Opoja 71, KAa0 U KOHIIEHTpAIHje
cinoboaHor nuranaa. Cpenmwy TUrasHu Opoj ce padyHa IpeMa jeJHAYuHU:

C,—all+> pin")
CM

n=

(125)

npu yemy je C, yKymHa KOHIEHTpalMja JMTaHIa, JOK je a — KOHIIEHTpaluja
C,—h
CJIOOOIHOT JUTAHIA: d = — .
nph"

Maremarnuka aHann3a eKcrepuMeHTaTHux nojaaraka 3a DTPA je palhena metonom
HajMamuX KBaapata, momohy nmporpama HYPERQUAD 2006.

Kako Ou ce no6unu nojanu o cactaBy KOMIUIEKCAa M KOHCTaHTama CTaOMIHOCTH |
mmol dm™ urpujyma je TuTpoBano ca 1 u 2 mmol dm™ DTPA (u= 0,15 M NaCl, T =310
K). 3aBucHocCT cpeamer qurangHor 6poja o HEraTUBHOT JlorapuTMa KoHuerpaiuje (-log
DTPA) nara je Ha ciaunu 54.
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1,0 0o o
—a— 1 mM DTPA
—o0— 2 mM DTPA
0,8
0,6 -
n
Y 0,4
0,2
0,0 -
T T T T T T T T T T T 1
0 5 10 15 20 25 30

- log DTPA

Cauka 54. 3asucnocm cpeomee nueanonoe bpoja opoja n 00 p[DTPA], u= 0,15 M NaCl,
T=310K

Kao mto ce ca ciuke 54 Buau, 3a 00e KOHIEHTpalKje JIMraHa MOCTOjU UCTH O0JIUK
KpUBE 3aBUCHOCTH CPEJHH-ET JINTAaHJAHOT Opoja 0J1 HEraTUBHOT JIOTApUTMa KOHLIEHTpallHje
nurapaa. Takole je MakcHManHa BpeIHOCT CpelImer JUraHaHor Opoja ucra 3a obe
KOHLIEHTpALKj€ U TIOCTHKE BPEIHOCT jEJIaH.

KoHcTanTe cTaOuiHOCTH Cy H3pauyHaBaHE MCIUTUBAKEM pPA3JIMUTUX MoJeNa
MOHOHYKJICAPHUX U TOJMHYKJIEapHUX Komiuiekca nomohy mporpama HYPERQUAD
2006. N3abpane cy cienehe npernocTaB/beHe BpcTe Kako OM ce MpOHAIIao MOJIEN KOjU
HajBHUIIIE OJroBapa eKClepuMeHTaIHUM pesyaTtatuma (p, ¢, r): (1,0, 1), (1,0, 2), (1, 1, 1),
1,2,1),(,1,2),(1,-1,1),(1,-2,1),(1,-3, 1), (1, -1, 2), (1, -2, 2) u (1, -2, 3). Takohe cy
WCIIUTUBAHE U ToimuMepHe Bpere (p, g, r): (2,1, 1), (2,2, 1), (2, 1, 2), (2, -1, 1), (2, -2, 1),
2,-2,2), (2,-3,1),(2,-3,2),@3,-1,1),@3,-2,1), 3, -1, 2) u (3, -2, 2). Tokom
u3padyyHaBamwa, rnodyerHe koHmeHrpanuje Y(III) u DTPA cy npkane HenmpoMemEHUM.
[To3HaTH XMIPONUTUYKHM KOMIUIEKCH KOjU UMajy HajOosbe craTucTuuke napamerpe y 0,15
mol dm™ NaCl cpemurn Ha 310 + 0,5 K y3ern cy Kao IOJA3HH MOZEN 3a 00pamy
TUTpaloHux Kpusux. Koncrante nporonoBamwa DTPA aHjona, oapehene cy y moceOHuM
TUTpalMjaMa U KopuilheHe Cy Kao KOHCTAHTHE BPEIHOCTH, Tj. HUCY ONTUMHU30BaHE
TOKOM padyHama. Kao moueTHu MoJienu y3eTu Cy MOHOHYKJIE€apHH KomIuiekcu tuma (1,
0, 1), (1, -1, 1) u nonuHykIeapHu KomIuiekc Tuma (2, -2, 2). TurpauuoHe Kpuse Cy
obpahuBane moceOHO, a 3aTUM Cy CBE TaUKe TUTPALMOHUX KPUBH YKJbYyUEHE y IPOPaUyH.

pH BpenHocTH KOje cy u3pauyHaTe pasjidkoBaie cy ce oa pH BpeaHocTH Koje cy
eKCIIepUMeHTaTHO jJo0ujene 3a Mame on 0,003 jegunune. Pesynratu mobujeHun
pauyHapckum mporpamoM HYPERQUAD 2006, koje umajy Haj00Jbe BpPEIHOCTH
CTATHCTHYKHX IapaMeTapa ) U s pUKa3aHu ¢y y Tabemn 18.
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Tabena 18. MUszpauyname komcmanme cmaburHocmu HazpaheHux Komniekca y
pacmeopy Y(1I1)-DTPA cucmema y 0,15 mol dm” NaCl cpeounu Ha 310 £

0,5K
p.q.r logP = SD
1,1,0 22,51 +0,03
11,1 24,41 £ 0,05
CTaTUCTHKA X2=1 1,21
s=1,23

4.8.3. ESI MS cnexTpu komiuiekcupawa urpujyma ca DTPA u DOTA

Ha ocnoBy ESI MS cnekrapa natux Ha ciukama 39 - 43 oxpehenn cy momnoxaju
IIMKOBa M U3BpIICHA je uaeHTu(uKamnmja Bpcra. Pesynraru cy natu y Tabenama 19 - 22.

Oparmenranuja DTPA ce onBuja y3 oTnymTame Bojae W3 aABa monekyina DTPA
HAaKOH dYera ce J00Hja HajUHTE3MBHHjU MUK Ha m/z 714 y HeratuBHOM Moxy. Y
MO3UTUBHOM MOJly HajUHTE3UBHU]U MUK ce JOOHja OTMYIITamhEeM BOJE U aMOHHUjaka (m/z
359). Ilopen oBux ¢parMeHTaIlHja jaBJbajy C€ W JOCTA jaku MAKOBH Ha m/z 214 u 318 y
MO3UTUBHOM MOy Kao nocieauua ornymramwa CHy u CO, Monekyna.

Komrutekcuparme Y jona ca DTPA ce onsuja y3 ornymrame CO,, CHy u NH;
MoOJIEKYJIa MpH ueMy ce 1o0ujajy nukosu ca m/z 161 u 200.

Tabena 19. Tabenapnu npuxas udenmughuxosanux epcma y ESI-MS cnekmpuma
CHUM/bEHUM ) NOZUMUBHOM U He2amugHom moody 3a DTPA

m/z m/z Vi xenTiuKoBat joru Bpcra o Koje. [IOTHYE
€KCII. TEOp. ESI-MS jou
DTPA

393 393 [DTPA-e]" DTPA

359 359 [DTPA + H" -NH;-H,0]" DTPA

352 352 [DTPA + H' -C,H, -CH,]" DTPA

318 318 [DTPA + H' -2CH,—-CO,]" DTPA

274 274 [DTPA + H' -2CH, — 2CO,]" DTPA

714 714 [2DTPA+ e -4H,O] DTPA

741 741 [2DTPA+ ¢ -NH; —~C,H,] DTPA
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Tabena 20. Tabenapnu npuxas udenmughuxosanux epcma y ESI-MS cnexmpuma
3+
CHUM/bEHUM Y NOUMUBHOM U HE2AMUSHOM MOOY NpU KOMHAEKCUpary Y

jona ca DTPA
m/z m/z . Bpcra o1 Koje moTude
" .
CKCIL Teop. JEHTU(UKOBAHU jOHH ESI-MS jou
YCl; u DTPA
200 200 [DTPA +Y*"-5H"-CO, -CH; —NH;]* Y DTPA™
161 161 [DTPA +Y*"-5H'-CO, -CH, —-NH; —-H,0]* Y DTPA*

Cnextpu DOTA cHUMIbEHH Y TO3UTHBHOM MOJAY MMajy WHTE3UBHE MTUKOBE KOjU CY
NoOWjeHu TpHUMamkeM jeIHOr WM JABa joHa BojoHuka (m/z 405 u 203). Ilpunuxom
3+ . . .
KOMIUICKCUpama Y~ joHa ca DOTA ornymTajy ce 4eTupu BOJOHHMYHA joHa (m/z 489)
WJIM YeTUPHU BOJOHUYHA JoHa ca MoiekyinoM CyH; (m/z 463)

Ta6ena 21. Taberapnu npuxaz udenmugurosanux epcma y ESI-MS cnexmpuma
CHUM/beHUM ) NO3UMUEHOM M09y 3a DOTA

m/z m/z VixeTHguKoBanH jorn Bpcra o1 K0j e notuye
EKCIL TEOD. ESI-MS jou
DOTA
405 405 [DOTA +H']" DOTA
203 203 [DOTA + 2H+]2+ DOTA
427 427 [DOTA +Na'l* DOTA

Tabena 22. Tabenapnu npuxas udenmughuxosanux epcma y ESI-MS cnexmpuma
3
CHUM/bEHUM Y NO3UMUBHOM U HE2AMUEHOM MOOY NpU KOMHUIAeKCcUupary Y

jona ca DOTA
m/z m/z : Bpcra oj koje motuye
exer reop. WnentuduxoBanu jonn ESI-MS jon
YCl; u DOTA
489 489 [DOTA +Y* - 4H'T YDOTA’
463 463 [DOTA +Y’" - 4H" -CH,| YDOTA’
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4.8.4. Komniexkcupamwe Y(III)-jona ca nunpodgiokcanuHomM

OnpehuBame KOHCTaHTE MPOTOHOBaMka LUNpoduiokcanuHa je Bpueno y 0,15 mol
dm™ NaCl cpexunu Ha (310,0 + 0,5 K). [Togamyu mOTEHIMOMETPHjCKUX TUTpALja Cy
MpeACTaB/bEHU Y NoraBsby 3.8.4 Ha cnuuu 44 (ctpana 74) kao 3aBucHoct pH pactBopa
oJl 3arpeMuHe nojaare 6a3e Vnaon. Paam makmier mopehema Ha wcToj ciuiu cy nate u
kpuBe tutpauuje cmema Y (IIl)-jona ca nunpoduiokcanunom y ogqHocuma 1 : 1,1 : 2 u
1:3. 13 noOujeHnx mojaraka cy u3padyyHaTe KOHCTaTe IPOTOHOBAWkA KOje Cy MPHKa3aHe y
tabenu 23. [lopen n3paduyHaTux mnojaaTaka y Tabeny Cy yHETe U BPEIHOCTH JINTEPATYPHUX
noJlaTaka paju Jiakuier nopehema.

Tabena 23. M3zpauyname e6peonocmu xoucmamu npomonosarba (logf) 3a
yunpogpnokcayun y nopelhery ca auUmMepamypHum — noOayuma
o0obusenum pazruyumum memooama (POT- nomenyuomempuja, UV —
VAMPAsYOUYacma cnekmpockonuja)

Merone logp;" logp," Jomcka cpequna T (K) Pedepenue
POT 8,81 14,71 0,15M NaCl 310 Hamr pag

POT 895 15,10  0,IM NaCl 298 [118]
UV 889 1479  0,05MNaAc 298 [119]
UV 873 1491  02MNaCl 298 [120]
UV 884 1517 / / [121]
POT 741 13,55  0,IM NaNO; / [122]
POT 8,62 1471 0 298 [123]

W3 tabene ce Buau A00pO clarame HalUX pe3yiaTara ca JUTEpaTypHUM MoAaluMa.
Hajsehe oacryname ce jaBiba npu nopehemwy ca pesynraTuma J00UjeHUM Y Pa3TuYUuTUM
cpenunama (oteHimometpujcka meroaa y 0,1M NaNOs).

+ .
PaBHoTexka cucteMa Y -IUmpOdIOKCALMH CE MOYXe NPEACTABUTH Y OIIITO]
bopmu:

pY* +qH" +r(cipro) =2 Y H, (cipro), (126)
[Togamm o cacraBy KOMIUIEKCAa ¥ KOHCTaTamMa CTaOWJIHOCTH J0OHjeHE CYy
tutpoBarmeM 1 mmol dm™ Y(IIT)-jona ca 1, 2 u 3 mmol dm™ CPFX (u=0,15 M NaCl, T =

310 K). 3aBucHOCT cpeamer JurasgHor Opoja 01 HETaTUBHOT JIOTapUTMa KOHIICHTPAIIH]e
(-log [CPFX]) nata je Ha ciumm 55.
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—a— 11
—o—1:2
3 —A—1:3
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- log CPFX

Ciuka 55. Kpusa popmuparsa 3a cucmem Y(III)-CPFX. Cy = 1 mmol dm™, Ceprx = 1, 2
u 3 mmol dm™ (u= 0,15 M NaCl, T = 310 K)

Ca ciauke ce MOXKEe BMJCTH Ja C€ KPHBE Pa3MHUMOMJIA3e HA CAMOM IOYETKY.
IIpoceuan nurangau 6poj je Behu of jenaH mTo 3Ha4YM Ja ce GpopMupajy IpOTOHOBAHU
KOMIUIEKCH U J1a ¢y KoMiuiekcn tuna ML u ML,H npenomMuHanTHY MK 1a ce KOMIUIEKCH
tuna ML,H ¢opmupajy napanento ca nporooBanuM Bpcrama. Kaja je cpeamy TUrasanu
0poj ko kpuBe popmupama usmelhy 1,5 u 2 mory na ce popmupajy Bpere tuna ML,H un
ML,. Bpennoctu 3a n > 2 yka3yjy Ha ¢popmupame Bpcre ML; nmapanenHo ca MEIoBUTUM
XUIIPOJUTHYKIM KOMILIEKCHMA.

KoncranTte crabuinoctu cy uzpauynare nomohy nporpama HYPERQUAD 2006.
Jla 61 ce mpoHamao MojeNn KOju Haj0oJbe OAroBapa €KCIEepPUMEHTATHUM MOoJaluMa, Y
MIpOpauyH Cy yKJbyY€HHU pa3HU KOMIUIEKCH U HBUXOBE KoMOMHauuje. TOKOM IpopaudyHa,
AQHAJMTUYKK TapamMeTpu (yKylHa KOHIIEHTpaluja MeTaja, JUraHaa W KOHIEHTpaluja
MIPOTOHA) Cy ApXkaHe KOHCTaHTHUM. [IpennMuHapHO u3padyHaBame je pal)eHO Tako MITO
Cy TUTpAlMOHE KPHUBE TpPEeTUpaHe MOjeMHAaYHO. Pe3ynraTtu mpopaduyHa ce MOTY CaXeTH
Ha ciefiehy HauMH: a) HU Y KaKBOj KOMOMHAIU)H MOJIMHYKJIE€APHU KOMITJIEKCH HUCY OMIIN
npuxBahenu, 0) koHctanTte crtabumHoctu 3a MLH,, MLH, ML u ML, cy yBek
M3padyHaBaHE 32 PaBHOTEXHE MO/IeNI€ KOJU Cy UCIIMTUBAHU MPU CBUM KOHIIEHTPAI[HOHUM
onHocuma, B) Bpcte MLs;, ML;H, ML3;H, u MLs;H; cy nmpuxBahene camo mpu omHOCY
koHueHtpauuja Cr/Cy = 3, 1) Bpcte MLH.,, u MIL;H., cy mnpuxsahene mpu
KoHIeHTpaunoHoM oaHocy Cp/Cy = 2 um 3 ca penaTMBHO BHUCOKOM CTaHIapAHOM
nesujajom (SD), nok cy y npyrum cinydajeBuma onbauyeHe. Kaga je orpannuen pH
unTepBan m3mehy 2 u 5, Bpcre ML,H, u ML,H cy npuxsahene y cBuM Mopenuma.
3akspyueHo je ma ce Bpcre: MLH,, MLH, ML, ML,H,, ML,bH u ML, y 3HaTHUM
KOJMYMHAMa y CBUM HCIIUTUBAaHUM CHCTEMHMA. Y Y3aCTOIHMM H3padyyHaBambHUMa
YKJbYYEHE Cy TauKe U3 CBUX TUTPAIMOHUX KpUBUX. CHMYyNTaHO MOIpPaBbake BPEAHOCTH
Bpqr 3@ CBE BpCTE KOje Cy NMpoHaleHe y NpelMMUHAPHUM H3pauyyHaBambUMa j€ NOKPEHYTO
Kako OW Ce WCIUTAIW Pa3IMuUTA MOJAENd M oxabpan ,,HajO6ospu™. ,,Hajoossu momen
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IIpEeACTaBIba MOJACKYI ,,0CHOBHOI " CKyIla. Y NPBOM LUKIYCY U3padyyHaBamwa, U3padyHaTH
CKyIl CTaTUCTHYKHX TI0oJlaTaka HHje OWO Ha 3aJl0BOJbaBajhieM HHMBOY W YKJbYYCH je
ayToMaTcKu cenektop. KoHcTante koje cy Owiie HEraTMBHE WM Cy HMMaje BEIUKY
CTaHJapJHy AeBHjalujy cy Omie ogdaueHe. Hapennu nukiycu npopadyHa cy mpou3Beln
npuxBaTJbUBe BpeaHocTH 3a logBio1, logPi11 1 logPiz; ma cy oBe koHCTaHTE 00JIE)KEHE Kao
»(PUKCHE W wu3padyyHaTe oOCTajJie KOHCTaHTE y3uMajyhu y o003up ,,0CHOBHH CKYII
koHcTaHnTH. [IpuxBahene cy m nogatHe KOHCTare 3a mpoToHoBaHe Bpcte. [Ipopauyn ca
MIPETXO/IHUM CKYNOM KOHCTaHTH Ha pH BpenHoctuma Behum o 4 je oTkpuia Ja ce Kao
JOMHUHAHTHE BpcTe jaBibajy MHL, ML u MH,L. 3aro cy u3 nmpopadyHa UCKJbyueHE TauKe
Koje cy ce Hanmaswie Ha HwkuM pH BpenHoctuma ox 4 u BummM pH ox 9,5. Ha ocHoBy
pesynrarta, 3aKJbydeHO je Ja KOoHCTaHTe crabumHoctu 3a MLH,, MLH, ML, MLH_,
ML,H,, ML,H, ML,, MLs;H;, ML;H,, MLsH u ML; cy yBek uzpauyHaBaHe ca
MPUXBATJEUBOM CTaHAapIHOM aeBujauujoM. Bpcre ML,H, u M,LH, kao u npyru
MOJIMHYKJIEAPHU KOMIUIEKCH Cy OJ0aueHH y CBUM DPABHOTEXKHUM MoOJEINMa U HUCY
Hajajbe pasmatpanu. Kpajma ouryka o mpuxBaTamy I0jeAMHOT MOJIENa je HalpaB/beHA
y3umajyhu y 063up arncoiyTHe Ipelike IpUiInKoM OYiTaBama MOTeHIIMjalla U 3alIpeMUHE.
Naxko je mpenm3Hoct noteHmomerpa 0,1 mV, ykyrHa rpeika je mporemheHa Ha OCHOBY
pedepenue [124] u y3era je ga uznocu 0,5 mV. Ha ocHoBy kanubparuje ayrobupere,
rpelika INpH OYMTaBamy 3ampemuue je m3Hockma 0,005 cm™. OBe BpemHOCTH CY
kopuiheHe Npu NpoIeHhUBakby CTaHAApAHE Ipelike Mepemha. Ha 0CHOBY CTaTHCTHUKHX
mojaraka oxabpanHux Bpcra (y° — ITHPCOHOBE CTATHCHTKE M CTaHAApIHE IeBHjaruje)
nzabpan je ,,HajOosbU™ Momen wu3Melhy HEKIMKo Moryhux. VYKymHE KOHCTaHTe
CTaOMIIHOCTH KOMIUIEKCA Cy Aare y Tabenu 24.

Tabena 24. HUspauyname ykynue koncmanme cmaounnocmu (logf, o » + SD) nacpahenux
komnnexca Y(III)-CPFX cucmema y 0,15 mol dm™ NaCl cpedunu na 310 +

05K
pqr logBp.qr £ SD
111 13,98 £ 0,01
122 27,35 £ 0,01
112 16,50 £ 0,02
102 10,80 £ 0,02
1-12 0,78 £ 0,03
103 14,87 £ 0,01
113 24,05 £ 0,02
123 31,45+ 0,03
133 39,47 £0,01
Crarucruka s=1,54
=821

N3 Tabene 24 ce mMoxe BUAETH Ja C€ Kao JOMHHAHTHU KOMIUIEKCH Y CHCETEMY
Y(II)-CPFX na d¢usuonomkoj pH jasmajy Bpcre: Y(HCPFX),, (YH,CPFX;) u
Y(CPFX);.
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4.8.5. ESI MS cnekTpyu KOMILUIEKCHPalkha HTPUjyMa NUIPOdIoKcannHoM

Ha ocnoBy ESI MS cniektpa kommuiekcupama Y (III)-jona ca numpodaokcannaoMm
nator Ha ciuuu 45 oxpeheHu cy MONOXKaju MUKOBA M M3BPIICHA je MACHTU(DUKAIMja
Bpcra. WnentudukoBan je wmomekyiacku mnuk  Y(III)-joma ca Tpm monekyna
numnpodnokcanmaa (m/z = 1079,9). @parmeHranuja KOMIUIEKCa MPU KOME ce ryde
nojeqaune monekyicke rpyne (HF-, C,H;-, -NH3, -C,Hs n -CO») je gocra u3paxkeHa u
Jlaje MHTE3WBHE IMUKOBE. Y MOjeIMHMM HICHTH()UKOBAaHMM BpcTamMa Cce HaJla3d M jOH
HaTpHjyMa KOju IOTHYE U3 pacTBOpa.

Tabena 25. Tabenapnu npukas uoenmugpuxosanux epcma y ESI MS cnexmpuma
CHUM/LEHUM Y NO3UMUEHO MOOY npu komniekcuparwy Y(II)-jona ca

YupnpophaoKcayuHom

Excnepumenranae MpentudukoBaHe BpcTe/joHH Ognrosapajyhe
BPEIHOCTH BpCTE y PacTBOpY
m/z
996.,9 [Y(CPFX); -2HF-C,H,-NH;] "
1011,9 [Y(CPFX); —2HF-C,H,] *
1018.9 [Y(CPFX); -CO,-NH;] *
1051,9 [Y(CPFX);Na —3NH;]™"
1 Y(CPFX -CO,]"

059,9 [Y(C );Na —CO,] [Y(CPFX),]
1065.,9 [Y(CPFX);Na —HF-NH;]"
1079,9 [Y(CPFX);] "
1102.,9 [Y(CPFX);Na]"

4.9. O0pana pe3ynTaTa HAKOH MeMOpaHCKe eKCTPaKIuje HTPHjyMa

4.9.1. IlpopauyHnu eUKACHOCTH eKCTPaKIHje

Kako 6u ce oapenunu ycinoBH KOJU Cy HAjIOJECHUJU 3a H3/BajHe UTPHUjyMa
MeMOPaHCKOM EKCTPaKLMjOM MOpajy ce Je(pUHHCATH BEINYMHE KA0 IITO Cy: €PUKACHOCT
excrpakiyje (E), epuxacHocT yknamama (Er) u Mmemopujcku edexat (M). EpukacHoct
eKCTpaKIje ce pauyHa kao koinumunHa metainHux joHa Sr(Il) uY(IIl) koju cy usmepenu y
aKLENTOpY MOAEJbEHU Ca TOYETHOM KOHIEHTPALMjOM METATHHUX JOHA Y IOHOPCKOj ha3u u
OOMYHO ce M3paxkaBa y MPOLEHTUMA!

E= ”A,mo:cf'—f/f’-mo (127)
n?’ crly,
pol

IJe Ny, HpeIcTaBba NOYETHU OPOj MOJIOBA OJpeheHOr METaIHOr jJOHa Yy JOHOPCKO]
¢ba3u, 0K je n, Opoj MOJIOBa KOJH C€ CaKyIlUba]y y akLenTopy 3a oxpeheno speme ¢, C, u
C?°' cy MonapHe KOHIIEHTpallMje y akKIENTOPCKO] M JOHOPCKoj (asu. E 3aBUCH 011
KoeduIjeHTa pacmojene MeTamHoT joHa u3Mmely BomeHe ¢aze moHopa U opraHcke (asze

Kao U onx Op3uHe mpoToKa 00e BoaeHe Qase, Op3mHe Mudy3uje y ITOHOPCKO] ¢asu,
mudysnje Kpo3 MeMOpaHy W e(QHKacHOCTH YKIamama H3 JoHopcke (aze [125].
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EdukacHocT ykimamama npenactaBiba (pakuujy oapeheHOr MeTalHOT joHa KOju je
YKIIOEEH U3 JOHOPCKE (a3e y OJHOCY Ha MOYETHY KOHIICHTPAIH]Y Y JOHOPY:

pol pol
—np _ G -6

E,="2
R ™ pol Cin
np D

(128)

rae np uC,, mpencrassbajy 6poj MOIOBa ¥ MOJIAPHY KOHIIEHTpPALM]y y JOHOPY 3a
BpeMe . MeMopujcku edekar rneacraBiba Gpakiidjy METATHOT JoHA KOJU je 3apo0JbeH y
Opranckoj (a3u u Moxke OUTH M3pavuyHAT Kao pa3inka u3mely eQpuKacHOCTH yKIlamama U
eduxacHocTH excTpakuuje (M =E, — E).

4.9.2. [IpeToxoaHa HCITUTHBAKHA

Kako Oum ce Hamum ontumMamHd YCinoBH 3a SLM  eKCTpakmHMOHH CHUCTEM,
ucnutuBato je noHamame Sr(Il) u Y(III) joHa y Te4HO-T€YHOM €KCTPAKIIMOHOM CHUCTEMY.
Pesynrtaru cy natu y tabenu 8.

Kao mro ce Buam y Tabenu 8, ekcrpaknuja Sr(Il) je He3HaTHA KAaKO Y IIEJIOM OIICETY
KOHIIEHTpallMje KHUCEIMHEe Tako W 1enoMm ormcery kouuentpauuje DEHPA. Hacympor
tome, exctpakuuja Y (IIl)-jona 3aBucu on konumentpauuje HCl u campxkaja DEHPA y
opranckoj ¢asu. Ilpu konctantHoj koHueHtpauuju DEHPA y xekcany, mpaTunuonu
koepummjent Y(III) omama ca moehamem xonuentpamuje HCl. OBo ce ofjammasa
YHLCHUIIOM J1a ce ca MoBehameM KHCelocTH JoHOopa cMamyje nocourjanrja DEHPA, na
3aro, npu Behoj kucemnoctu, ekctpaknuja Y (III) onama. [lo cnuvHUxX pe3yaTara ¢y AOIUIN
Kannsan (Kandwal) ca capagaumnmma [126], kao u Hauk (Naik) ca capagaummmal127],
npu ekctpakunju Sr(Il) u Y(III) u3 pactBopa a3otHe kucenune y3 kopuithewse DEHPA
i 6uc(2-etunxekcun) dochoucke kucenune (PC88A) xao Hocaya y opranckoj dasmu.
Hajseha BpenrocT cenapauponor dakropa 3a map Sr(ID)/Y(IIT) je uamehy 9.4 x 10° 1o 2,4
x 10% u 1o6ujena je 3a Teuno — Teuny excrpakimjy u3 0,1 mol dm™ HCI. Kaxo je pasnuka
Dy u @ BpexuocTH 3a excrpakiujy u3 0,1 mol dm™ HCI 6maro mosehana xopumhersem
owno 15 unu 40 % DEHPA y xekcany, HaljeHoO je 1a je Hibka KOHIIeHTpaluja Hocada (15
%) morosHuja 3a kopuitheme y SLM eKCTpaKIIMOHUM CUCTEMHUMA.

[Maprunuonn koepuuujentu Y(III), mpu uCTUM KOHLEHTpalyjamMa KUCEIHHA, ce
noBehaBajy ca moBehamem caapxaja Hocada y opraiHckoj dasmu.

VYTuiaj opraHckor pacTtBapaya, TMOJI TOpPE HaBEACHUM YCIOBHMA Y CMHCIY
KHCETIOCTH JOHOpPCKOT pacTBopa u koHleHTpanuje DEHPA y opranckom pacteapauy (0,1
mol dm™ HCI u 15 % DEHPA), ua excrpakiujy Sr(Il) u Y(III) je Takolje ncrmruBas.
Kopumheme nonekana, ymecTo Xekcana, Kao opraickor pactsapada 3a DEHPA noka3syje
Behe BpennocTn Dy u @ 3a paktope ~2 u ~4. OnaBze je omnydeno na ce 15 % DEHPA y
J0JIeKaHy KOPUCTH Kao oprancka ¢asza y HapenauM SLM ekcriepuMeHTUMa.

4.9.3. UcnutuBame eKCTPpaKnMje HWTPHjyMa NpPH PpasJM4YUTHM Op3mHaMa
MPOTOKA IOHOPA U AKIENTOopa

[Tocne onTuMmm3anmje KOHIEHTpAIHMje XJIOPOBOJOHUYHE KHUCEITHHE Y IIOHOPY H
koHnenrpauuje DEHPA y opranckoj ¢asum y KIacH4YHO] €KCTpakuuju, MoryhHocT
onsajama Y (III) ox Sr(Il) je mcnurmBana KopumhemeM MEMOPAHCKH aCUCTUPAHE TEYHO
— TEYHE eKCTPaKl{je y KOHTAaKTOpy ca INyIUbUM MeMOpaHama INpH KOHCTaHTHUM
nporouuMa aoHopa W akunenropa. Oxsajame Y(III) ox Sr(Il) y mpumemenom SLM
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EKCTPAKIIMOHOM CHCTEMY YKJbYUyje JBa cemapamnuoHa mporeca: ekcrpakuujy Y (III) u3
BozieHe (haze ToHOpa y opraHcKy (a3y Koja caJpKu MoJieKyse Hocaua (KOMILIEKCHUPAabeM
Y (IIT) ca DEHPA monekynuma y MemOpanu) u peekcrpakuuju Y (II1) u3 oprancke dasze y
BOJIEHY akIenTopcky a3y (ormymrameM Y (III) u3 MemMOpaHe y akenmTOpCKU pacTBOD).
Ipy HHCKMM KoHueHTpammjama utpujyma (13 — 70 mg dm™) excrpakumja ca DEHPA
MOXe J1a ce 00jcHU (OpMHUpamEM JIBE]y opraHo MeTtanHux Bpcta: YAz 2HA u YA;-HA,
npu yemy HA um A mpencraBikajy DEHPA u meny nenporonoBany Bpery [128].
JloHopcka (asza je nzabpana aa OyJie Ha CIOJbHOj CTPAHU 3aTO IITO TakBa KOH(UTrypaluja
Hyau Behy moBpiumHy 3a Tpancdep mace npu ykinamamy Y (III) u3 nonopcke ¢asze nero
LITO j€ TO CJIy4a] YKOJIMKO j€ JIOHOp Ca YHYTpalllihe CTPaHe.

[IpBo cy wucnutuBane mnpomene y kouueHtparujama Y(III) jona y moHopy m
aKIENTopy ca BPEMEHOM TP MET Pa3NUUUTHX Op3uHa MPOTOKa JOHOpa JOK je Op3uHa
IPOTOKA AKIENTOpa ApaHa KOHCTAHTHOM K m3Hocmia je 0,8 cm’ min’'. Pesyrrartu
UCIIUTHBAka Cy JaTH y rpadudkoM oOmuky (cimmka 46). KpuBe omamama uTpUjyma y
JIOHOPY U TOpacTa y akLeNTopy HaMm IMOKa3yjy Ja c€ CTAllMOHAapHO CTamke YCIOCTaBJba
HAaKOH 5 card, mMTO 3HAYM Ja je Tama Quiyke mpeHoca mace Y (III) w3 moHOpcke y
akuenTopcky (asy u obpatHo y paBHoTexku. Konuentpaumja Y(III) y monopy u
aKIENTOpy 3aBUCH Of Op3WHE MPOTOKAa y JIOHOPCKO] ¢a3u. HajHika KOHIEHTpaluja
Y(III) y nonopckoj ¢a3u u Hajeha xonuentpanuja Y (III) y akumeropy je mocturnyra
npu 6p3uHK IPoTOKa 01 4,7 cm’ min™. V mcTo Bpeme, ca oseharmeM IIPOTOKa JOHOPa O
0,8 10 4,7 cm’ min™', xounenTpamuja Sr(Il) y noropckoj dasu ce cMamyje 3a 4 10 8 % y
nopehemy ca mouetHoMm konneHTpamujom Sr(I). Yopkoc Tome, peexcrpakmnmja Sr(Il) ma
Jpyroj cTpanu MeMOpaHe je npakTuyHo HezHaTHa (< 0,03 % on moueTHe KOHIIEHTpAIH]je)
M He3aBHCHa je onx Op3uHEe NpOTOKa JoHOpa. Tpeba HAaOMEHYTH 1@ MpOLEC Tpaje
penaTuBHO 1yro 300r orpaHuyaBajyhe moBpuivHe (KOHTakHe jJabopaTopHjcke MeMOpaHe
ca IIYIUBMM BIAKHOM) Koja je ~ 1,6x10° Mama y mopeljerby ca KOHTAKTHOM TTOBPIINHOM
xomeprmjasor LiquiCel® X50 MeMOpaHCcKor KOHTAKTOPA KOjH Ce KOPHCTH 3a Cepanarijy
2510y [129]. HoGosbimarme tparcnopta Y(III) kpo3 memOpany Koja caipKu MOHO-2-
eTUIXEKCHIecTap-2-eTuixekcuindochoHcke KucennHe ca rmnoBehameM  TMOBpIIHE
MeMOpaHe je 3abnexeH y nurparypu [126].

V1rnaj BpeMena excrpakumje Ha edukacHocT (£), yknamame (£, ) 1 MEMOPH)JCKU
edexar (M) mpu Hajmamem (0,8 cm® min™') u Hajehem (4,7 cm® min™') mpoToky moHOpa
je mpukazaH Ha ciauuu 56. Kao mTo ce ca ciuke BUAM, yKIambame U e(QUKacHOCT
excrpaknuje Y (III) pacte ca BpemeHOM cBe JJOK ce HE JOCTUTHE BpeaHocT o1 48 u 44 %
3a HajHUKY U 90 u 59 % 3a Hajehy QOp (Op3uHa npoToka JoHOpa) nocie netr catu. [Ipu
Op o1 0,8 cm’ min™ ckopo cas Y(III) je excTpaxoBaH U3 JOHOPA M PEEKCTPAXOBAH KPO3
MeMOpaHy 10 akuenrropeke dase. Mehyrum, mpu Op o 4,7 cm’ min™' youasa ce moseham
Memopujckn edekar. Mako je edukacHocr yknamama Y(III) Ha Op od 4,7 cm’ min™
3Ha4yajHO Beha o7 epUKACHOCTH YKJamama Ha HWKUM (p , pasiuke y eduxkacHocTH
eKkcTpakmuje Hucy Benuke 30or Benuke konuwumHe Y (III) ykmomeHe m3 goHOpa Koja je
3apo0JbeHa y Opranckoj ¢aszu y nopama MmeMmOpaHne. Ysumajyhu y o03up 4umeHUILY Ja je
peakmnuja JEeKOMIUIEKCHUpama Ha TOBPIIMHM MeMOpaHa/akienTop Op3a, MoXe ce
MPETHOCTaBUTH Jla Ipu BehMM MpoTolrMa JOHOpa MOCTOjU 3HavyajaH OTIOp TpaHchepy
Mace OmIo y opraHckoj (a3u (3axBasjbyjyhu BHCOKO] KOHIIEHTpAIUjHU KOMIUIEKca u3melhy
DEHPA u Y(III) xao u DEHPA ca Sr(II) xoje omerajy nudy3ujy Y(III)-DEHPA xpo3
MeMOpaHy) UM y aKienTopckoj ¢as3u (3axBasbyjyhu HEZJOBOJbHO] KOHTAKTHO] MOBPIIMHU
Koja 00e30elyje peekcTpakumjy u3 opraHcke ¢aze y akuentop). CIUyHH pe3ynTatu
akymynanuja jona metana (Y, Zn, Cd, Cu u Ni) y mymspuHama MemMOpaHa Koje casipike
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paznuuute oparaHodochopre Hocaue (au-(2-eTmixekcui)autuodochopHa KHCETHHA
i au-(2-etrnxekcui)dochopHa KucenrmHa) ce Mory Hahu y muteparypu [126, 127].

Cuauka 56. Bpemencka 3asucnocm napamemapa egpuxkacnocmu E (A), E, (m) u M (o) y SLM
eKCMPAKYUOHOM CUCMEMY CA PeYyupKyIayuoHoM 600eHoM ¢pasom. Jonopcka
gasa: 25 cm®, 5.5 mmol dm™ Sr(Il) u 0.22 mmol dm™ Y(ID/0,1 mol dm™ HCI,
pH 1; Axyenmopcka ¢asza: 4 cm’, 3 mol dm™ HCI; Opeancka paza: 0.48 mol
dm™ DEHPA y dodexany; Bpsuna npomoxa oonopa: (a) 0,8 cm® minu (6) 4,7

cm® min™; Bpsuna npomoxa axyenmopa: 0,8 cm® min™

4.9.4. YTuuaj Op3uHe NpoToKa aKUeNTopa HA eKCTPAKIUjY UTPHjyMa

YTunaj 6p3une npoToka akienropa Ha ekcrpakiyjy Y (III) je mpuk3ana y mornasiby
3.11.3. I3 no6uBeHux mojaraka u3padyHare Cy BpeIHOCTH €PUKACHOCT eKcTpakiuje (F),
epukacHOCT ykinamamwa (E,) u Memopujcku edekar (M). [loOuBeHE BpeIHOCTH Cy

npHuKa3zaHe rpadpuyky Ha cauny 57.

Cauxka 57. 3aeucnocm napamemapa eguxachocmu E (A), Er m) u M (o) y SLM
EeKCMPAKYUOHOM CUCTEMY €A PeYyupKyIayuoHum 6ooeHum ¢azama. /Jonop: 25
em’, 5,5 mmol dm™ Sr(Il) u 0,22 mmol dm™ Y(III)/0,1 mol dm” HCI, pH I;
Axyenmop: 4 cm’, 3 mol dm” HCI; Opeancka gaza: 0,48 mol dm™> DEHPA y
Ododekany, bpszuna npomoxa oonopa: 4,7 em®  min”, bpsuna npomoxka
axyenmopa: (a) 0,8 cm® min”, (6) 1,9 cm’ min™
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4.10. Pe3yaraTtm Koju Cy J00MjeHHM HAKOH €JIEKTPOXEMH)jCKOI J00Mjama Ny
u3 ,home-made” *Sr/”’Y reseparopa

[Torpeban moTeHIMjal 3a KBAIMTETHO OJIBajalbeé WUTPHjymMa OJ CTPOHIHjyMa je
u3Hocuo -2,39 V mpema Z.K.E., jep ca cMamemeM NOTEHIMjaja oOmaja MPUHOC
CIIEKTPOJIM3E JIOK C€ KBAJIMUTET HE MeEa. Pa3ior Tome je BpemHOCT IOTEHIWjalia
W3[Bajarba CTPOHIMjyMa KOjU j€ 3HATHO HIDKM Yy OJHOCY Ha TMOTEHIMjall HM3/Bajamba
utpujyma. [lorenuujan koju je 6mo npumemeH (-2,39 V npema Z.K.E.) 6uo je noBosbaH
na omoryhu u3nBajame UTpujymMa 0e3 ONCHOCTH Jia Ce 3all0YHe M3/Bajarhe CTPOHIIMjyMa
anu je 3aro mpuHoc Hemto HWKU (90 % y omnocy Ha 97 % KOJAMKO Cy A00OMIU
YakpaBaptu ca capagaunuma [72]). Ctpyja koja je mpoTunaia u3Mehy JBe eleKTpoje
3aBHCH O] IM3ajHa eJIeKTpoXeMHujcke hemuje, MoBpIIMHA eIeKTpoAa U kuxose MelhycoOHe
YIaJbCHOCTH, TaKO Ja jeé CTpyja y OJHOCY Ha mojaTtke koje cy mamu Chakravarty ca
capajHuiuMa Hekonmko myrta Beha. Takohe ce omaxka W omajgame CTpyje Y TOKY
SJIIEKTPOJIN3E MITO je TOCIEIUIla CMAambCHA jOHA KOJH IMPEHOCE HACIIEKTPHCAE YCIIeH
W3/IBajarba Ha KaTO/IH.

Jpyra enextponusa je Takohe uzBolheHna npu ucroM norenuujany (-2,39 V npema
Z.K.E.) nok je cryja mznocuna 100 mA. OBako Mama cTpyja je U Omia OYEKMBaHA C
003UpOM Ja ce y Jpyroj eJIeKTPOJM3M Halla3d MHOTO Mame joHa — IPEHOCHOLA
HaeJleKTPHUCAmba.

[Tpunukom u3Bohema enekTpoan3a 300r UHTE3UMBHOT M3/Bajarba TacoBa U BEIUKOT
OTIIOpa KOjJH Cy OB MPOIIECH W3a3MBAJH JIOJA3UIIO e JI0 3arpeBama eICKTPOXEMH]jCKHX
henuja na je Ouno morpedHO BpmmTH Xiaheme. Xnahewe HHje OMIO TOIMKO HEMXOIHO
300r came eJeKTpOJu3e KOJMKO 300I MOryhHOCTH KOHTaMHUHAalMje OKOJHOI MpocTopa
PaZMOaKTUBHUM CaJpKajeM.

OuekuBasio ce aa CTpoHIUJyM — 90 NMOOMBEH y peakTopy y MpoIecy HyKIeapHe
¢ucuje 6yne oneunmrheH anu Kako ce y ceprugukary ,,Ilonaroma™ HaBoaH, HE MOCTOje
3HauajHa oHeunmbiema, Tj. ma  Sr(NO3), mMa pammoxemujcky urucrohy 99,5 %. Oxasre
ce MOXe€ 3aKJbYYHTH Jia je jeAMHH KOHTAaMHMHAHT KOjU MOKe J0hM y MpPOM3BOJ YIPaBoO
pouress *UST.

Hajje/[HOCTABHA]H HAYMH KOHTPONE MHPHCYTHOCTH 'St je mpaheme cMarbeHa
aKTUBHOCTH PaJMOAaKTUBHHMX eJeMeHaTa ca BpeMeHOM. OBje ce KOPUCTH YHE-CHULA Ja
IIOCTOjM BENMKA PA3iIHKa y BPEMEHy MOJypaclaia poautesba u motomka (1 Sr: Ty =
28,74 ronmua u 3a Y: Ty, = 64,08 catu). YKONMKO je W3[BOjEHH HTPHjyM HMao
MpUMece CTPOHIMjyMa Ha ciuiu 46 6 6u mocrojalio 3aKpHUBJbEHmE MpaBe JuHuje. OBo ce
JlellIaBa 3aTo WITO 3a0CTa0 CTPOHIMjYM H Jaibe MpOAyKyje HTpHjyM (eHepruja 'St je
MCYBHIIe Mala Ja OM ce Mepria Beh ce HeroB cagpxkaj Mepu mpema caupxajy UY).
VYKonuko HeMa JieBujaluja y J0meM Aeny kpuse (6mu3y 30. 1aHa) MOXke ce cMaTpaTt Ja
j€ u3ABOjeH unucT uTpujym — 90 6e3 mprumMeca CTPOHITH]yMa.

Kong BARC TexHuke Ha TMOYETHHM II0JIOKA] KOJA TAHKOCIOjeHE W MalupHe
xpomarorpaduje ce mpBo HaHOCH 2 — eTmixekcus ¢ochoncka kucennna (KSM - 17) a
3aTUM y3o0pak. MexaHn3aM pa3jBajama ce 3acHuBa Ha xenatuszupawy Y (III) u merosom
¢bukcupamy 3a nojiasHy nosunujy. Hacynpor tome, Sr(Il)-jon kao ciobonan ce kpehe ca
¢bporTOoM pacTBapada. Kako ce HaHOce 1O jeHA Kaml XelaTopa W y30pKa MOTpeOHO je
JI0CTa UCKYCTBA Ca OBOM TEXHMKOM Kako Te Kallu He Ou Ouse Benuke ma OM ce akTUBHU
caapikaj ,,mpenuo’ Ha cienehu nmeHTuMarap Tpake, 70K OM Mame Kamu JOBOJUIIE 0 Tora
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Jla HeMa JIOBOJBHO cajipkaja 1a nohe 1o kpaja Tpake. OBa mojasa ce BUAM Ha Ha cymiu 50
a rze ce BHUIE ,,pa3BydeHU  XpOMATOIPaMH.

Nmak u mopen cBera ce yodaBa paszinka usMelhy xpomarorpama Ha ciauny 49 u 50.
Ha ciumm 49 je mpuxasan xpomartorpam cproHumjyma — 90. Kako je oBaj mzortom y
PaBHOTEXHU ca UTpUjyMoM — 90 TO ce Ha XpoMaTorpaMmy O4eKyjy MaKCUMYMHU Ha CTapTy
KOjU MOTHYY O] XEJaTU3WPAHOT UTPHjyMa M Ha Kpajy XpoMmarorpaMa KOjH MOTUYY O
CIO0OHOT CTPTOHIMjyMa. MoJKe ce OUYeKMBATH J1a he MMKOBU KOJU MOTHYY OJ UTPHjyMa
Y CTPOHIIMjyMa OUTH UCTE BUCHHE TOIITO j€ CHCTEM Y PaBHOTEXH — ILTO 3HAYH JIa j€ UCTa
KOHIICHTpallija UTpHjyMa u cTpoHIjyma. Hacynpor Tome Ha xpomatorpamy (ciuka 49)
BUIMMO Jla je THK KOjH MOTHYE OJ CTPOHIMjyMa 3HATHO MamH y OJHOCY Ha OHAj KOjU
notude o urpujyma. OBa IojaBa ce TymMadyd THME INTO je €Hepruje Kojy ociobaha
utpujym-90 (2,28 MeV ckopo 100 %) cBojum B~ pacnagom BuUIeCTyKO Beha o1 eHepruje
Kojy ociobaha crpornmjym-90 (0,546 MeV ) cBojuMm 3~ pactiagom.

VYkonuko ce yrnopezae Xxpomatorpamu ca ciauka 49 u 50 Buau ce 3HaYajHa pasiIvKa.
Ha cmumm 49 mmamo aBa mMakcuMyma JIOK je Ha ciuim S50 MpHCyTaH camMo jenaH
MakCHMyM MITO yKa3zyje Ha OJICYCTBO CTpoHIHjyMa — 90 ma je onmBajame HTpujyM-90
EJIEKTPOXEMHUjCKOM METOJIOM YCIEIIHO U3BPIICHO.

4.11. Pe3syarartu o0esexkaBamkba U KBAJIUTATHBHA KOHTPOJIAa “Y-DOTATATE

Anamusupajyhu paauorpame Ha cimiu 51, xoju cy nobujenn mommohy HPLC-a,
MOT'y c€ YOUUTH JBa nuka. Ha nmouerky paanorpama NuKOBHU KOJU UMa]y fg BpeIHOCT 3 - 4
oJIroBapajy ciobomHoM, HeBe3aHoM utpujymy. Ha g Bpennoctuma m3mel)y 12 munyTa u
14 MuHyTa mOjaBJby]y €€ NIHMKOBM KOjU TMOTUYY OJl UTpUjyMa KOjU je Be3aH 3a
DOTATATE. Ha ocHoBy nopehemwa MoBpLIMHE NHKOBAa Ha paguorpamy (ciuka 49 a)
BHJIM C€ JIa MUK Ha g = 12,5 munHyTa 3ay3uma Buiie o1 99 %. Kox paguorpama (cnuka 49
0) MoBpIIMHA MUK Ha g = 3,9 MuUHYyTa je HemTo Beha y 0lHOCY Ha MPETXOAHU KOjU UMa
CIMYHY fz BpenHocT. [lopehemem moBpIIMHE OBOT MHKa ca MOBPIIMHOM THKa Ha fg = 14
MHUHYTa c€ BUJIU /12 je MUK Ha /g = 14 MUHYTa 3acTyIUbeH BUIIE 011 96 %.

Anammza nHa HPLC-y Ham paje momatke O CTaOMIIHOCTH KOMILIEKCa Ny
DOTATATE ca Bpemenom. Ca cinuke ce BUIM Ja je UTpUjyM-90 HaKOH peakiuje
o0JexxaBama y TMOTHYHOCTH XelaTU30BaH. TOKOM BpEMEHa OBaj KOMIUIEKC CE€ Majo
pacmaza Tako na mnocie 24 cata umMamMo HemTo Buuie ox 96 % wuTpujyma Be3aHOT Yy
KOMILJIEKC.

Amnanmu3a y3opaka Ha SepPak C-18 komonu mpectaBsba Op3y METONy 3a KOHTPOIY
paguoxemujcke uyuctohe u cradbunHoctu komiuiekca Y (III)-DOTATATE. Pesyntartu
JIOOMBEHUM OBOM MeToZioM mokasyjy aa je Y(III)-jon ckopo y MOTIyHOCTH Be3aH Yy
koMmruiekc (mpeko 99 %). [loctoju moOpo ciarame y pesyataTuMa AoOHjeHHX Mmomohy
HPLC-a u SepPak C-18 xonose.
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Juckycuja pesynrara

5. luckycuja pe3yarara

VY 0B0j mucepTanuju ce UCIIUTUBAHU Cy YCIoBH 3a rpaheme komriekca Y (II1)-jona
ca DTPA, DOTA wu uunpodmokcanuaoM, kao u xuaposmsa Y (III)-jora. Ha ocHoBy
nobujeHux pesynrara oapehena je ouocnenujanuja Y (Il)-jona y xymanoj miua3mu, Kao u
PMI kananureT nomenytux juranana npema Y (I111)-jony.

Takohe je ncnutuBana MOryhHoOCT 100HMjamka UTPHjyMa U3 TEHEPATOPCKOT CUCTEMA,
CTPOHIIMjYM-UTPUjYM, Kao H oOenexaBame onarosapajyher nuranma (DOTATATE)
UTPUJYMOM JOOMJEHUM W3 TeHepaTtopa, Kako OW ce J00HMO0 KOMJIEKC KOjU MOXKE Ja ce
KOPHUCTH y Jieuehy KaHIepa.

5.1. Xuaposm3a Y(III)-jona

Bopmenu pactBopu eneKTpodHMTa Cy jOH — MOJEKYJICKH CHUCTEMHU Cy J0CTa
KOMIUIMKOBaHM 32 TEOPHjCKa pa3Marpama 3aTo IITO BOJA OBJE MIpa JIBOCTYKY YJIOTY.
Moxe ce pa3marpaTd Kao pacTBapady KOjU MMa BEIMKY IUEIEKTPHYHY KOHCTATy Koja
¢daBopusyje aumconMjauujy joHckux Bpcta. Ca japyre cTpaHe, Boja je G JOHOPCKH
MOJIEKYJT KOJH pearyje ca joHuMa kao Hykiaeoduaau murana. OBakBa jOH — BOJa XeMHjCKa
peakxiiyja je mo3Hara Kao XUIpoin3a U Mema joHe y HoBe joHcke Bpcte [ 130]. Mehy muma
Cy ¥ HOBE BPCTE MOJMHYKJICAPHUX jOHA KOjH ce (popmupajy 300T mapiiyjaiHe Xuapoan3e
BOJICHHX PAacTBOpa MOJMBATEHTHUX METAIHUX KaTjOHA MITO je KapakTepucTHyHo 3a d u f
enemente [131].

Wtpujym caapku TpH eeKTpOHA BHILIE Y OJIHOCY Ha KOHQUTypalujy IIeMEHUTOT
raca KpuUNTOHAa M CamMoO je TPOBAJEHTHO CTame CTa0WIHO Yy BOAU. TpOBaJE€HETHH jOH
UTpUjyMa Ka0 W OCTal TPOBAJICHTHH €JIEMEHTH JIaHTaHWIAa W aKTWHUAa (JIaHTaH U
aKTUHMjyM) Tpaaud HepacTBOpHe (iayopuae, okcanare, Oa3He XxajoreHuje, Oa3He
KapOoHaTe U XuaApokcume. Y pactBopy dopmupa cinabe KOMIUIEKCE ca XaJoTreHUIuMa 1
cTaOuIHUje KOMIUIEKCE ca JTUTaHIuMa KOJU MMajy KMCEOHUK Kao JIOHOp, a MOoceOHOo ca
XEJaTHUM JIraguma. 300T Tora mTo Ccy JoHH BeoMma Benuku (> 0,084 nm) xuaponusa y
pacTBOpy He MOCTaje MpUMEeTHa JIOK ce He OCTUTHE J0CTa BUCOKa BpenHocT pH.

[Tocrojehu nuteparypuu nogamu o xuaponusu Y (I1I)-jona yrnaBHom cy no6ujeHu
MOTEHIIMOMETPH)CKUM U CHEKTPOMETPU]CKUM IIPOYUaBAKHEM UTPHjyMa 3aj€/IHO Ca PETKUM
3emspama [132 - 140]. Tlopen tora, y HOBHje BpeMe, MOCTENEHA XHUIPOJIM3a METAITHUX
JOHA, MOXe ce MPEeIBUJETH KBAaHTHO — XeMU]CKUM IpopauyHuMma [141].

Y 0BOj Te3W je u3yuyaBaHa XHIPOJIH3a HUTPUjyMa y XJIOPUIHO] CpPEIUHHU,
MOTEHIIMOMETPH)CKOM TUTPALIMjOM, KOja oMoryhaBa moysgaHo npaheme XUIpOIUTHIKUX
mpoleca, H3HaJaxewme HarpaleHHX KoMmIUiekca W oapehuBambe HHUXOBUX KOHCTATH
crabmiHoctu. Tokom u3Bolhewma TUTpalyja, Kako OM ce MOCTUINIa MAaKCUMallHa TayHOCT
eKCIIepUMMEHTAIHUX Mo/laTaka, oceOHa MaKiba je MoKIamkaHa npeyninhaBamwy peareHaca.
PacTBOpH cy mpunpemMaHnu Tako Jja He caJpKe YIJbeH-IUOKCH] a eleKTpoxeMujcka henuja
U CTakJeHa eJeKTpoJa Cy TpeThpaHe ca nmoceOHoM naxmoM. [lopen Tora xuapomnusa je
npoyyaBana u ESI MS wmeromom, mok cy Ttanmo3u Y(II)-xuapokcunga mnpoydaBaHu
mudpaknujom x-3paka u momohy SEM — a. Panu onpehuBama cactBa tanmora ypahena je
eJIEMEHTapHa aHaJIM3a Ha YIJbeHUK, BOJOHMK M a30T, JAOK jeé KOHILEHTpaluja UTpHjyma
onpehena Ha ICP-y.

Koncrante  xummponmutmukmx  komrmuiekca  Y(III)-joma  ompehene  cy
oTeHIHOMeTprjckuM THTpaurjama y 0,15 mol dm™ NaCl cpemunm, Ha Temmeparypu
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310,0 = 0,5 K. Ha ocHoBy TuTpainuone kpuse (cnuka 18.) ogpehene cy pH BpenHoctu Ha
KOjUMa je OTIoYeNo Talokeme. Kako Ou ce ITo Mpenu3Huje oIpeuiie OBE BPEIHOCTH
pH decTo ce KOPUCTH BPEIHOCT TUTPAIMOHOT MapaMeTpa YMECTO 3arlepeMuHe, U KpHBa
a/pH xpuBa ymectro V/pH xpuBe (cmuka 58). Ha ocHOBY Tux moparaka cy oapehene
BPEIHOCTH MPOU3BOJIA PACTBOPIHMBOCTHU 32 CBAKy MOCEOHY KOHILEHTpAIM]y MeTana Koju
cy natu y tabenu 11.

—0.5mM
8 —1mM
E —3mM
—5mM
—10mM

pH 74~

Cauka 58. Oopehusarve pH 6pednocmu Ha Kojuma OmMHOYUIbEe — MANONHCEIbE
EeKCMmpanorayujom niamoa Ha kpueoj a -pH

ExcniepuMmeHTanHu nojamy, Koju ¢y NpeACTaB/beHH Kao 3aBUCHOCT XHUIPOKCHIHOT
Opoja, Z,, y 3aBucHoctd ox pH (cimka 20) mokasyjy Aa UTpHUJyM HE MOMJIEKE JIAKO
XUIPOJUTHYKUM peaklMjama y mnopehemy ca eneMeHTHMa MHOMyT alyMUHHUjyMa WU
kanaja [142]. pH BpenHOCTH NpH KOjuMa MOYME-E XUIPOJIN3a 3aBUCH OF] KOHIIEHTpaLWje
UTpHUjyMa: ca MOpPAacTOM KOHIEHTpaluje MOYEeTaK XUAPOJIM3E Ce IMOoMepa Ka HIKUM
BpenHoctuMma pH. Xuaponusza 0,5 mM utpujyma nouusse npu pH 6,28, 1ok xuaponusa
10 mM utpujyma Hactyna Beh kog pH 5,5.

Axo O6u ce mpernoctaBmwiio na ce npu xugaponusu Y(III)-jona rpame camo
MOHOHYKJIEApDHM KOMIUIEKCHM OHJIa Z, Tpeba Ja 3aBUCH caMO O] KOHIIEHTpaluje
BOJIOHMYHHMX JOHA aJli HE W OJ] KOHIIEHTpalldja UTPUjyMa M CBE TayKe MPHUKA3aHE Ha
ciuiy 20 6u Tpebano na nexe Ha jeaHoj kpuBoj [143]. Kako To Huje cioydaj, Moxe ce
3akspyuuTd ga Y (II)-joH rpaam monuHykiieapHe KOMIUIEKCE, JOK C€ MOHOHYKJICapHU
KOMIIJIEKCH T10jaBJbY]y YIJIaBHOM Yy OOJIACTH HUCKUX KOHIIEHTpAallKja U HUCKUX BPETHOCTH
Z,.

Yecro ce nemiaBa a Cy MOHOHYKJIEAPHU KOMILIEKCH IOMUHAHTHU CaMO Ha HIDKUM
BpenHoctuma C,, u Z,. Y TakBUM Clly4yajeBUMa, [I0jeJUHAUYHE KpUBE Z, = f (pH ) Ha
paznmuuutuM C,, BpelIHOCTUMAa KOHBEPIUpPaAjy AOK c€ He J00Hje ,,MOHOHYKJIECapHH 3u1"
[144].

OrpannyaBajyhe KOHIEHTpalnMja HCHOJ KOje MOTYy Ja IIOCTOje  CaMo
MOHOHYKJICADHM  KOMIUIEKCH  3aBHCE€ OJ YKyNIHE KOHCTAaHTE€  JUCOIMjaIyje
MOJMHYKJIEAPHOT KOMIUIEKCa KOjUu ce MpBU (Gopmupa, Tj. OMHYKIEAPHOI KOMIUIEKCA.
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[IpernocraBiba ce JAa MOHOHYKJICAPHH KOMIUIEKC KOju ce (opmupa MMa UCTH Opoj
JUraHazia Kao U OMHyKIIeapHa BPCTa.

Jla ©u moHonykneapHa Bpcra M(OH),, umana Behy KOHIEHTpaLujy HEro
OMHyKJIeapHa, MOpa OUTH UCITYE-EH cieiehu yCIoB:

2[M(OH),] < [M(OH),] (129)

3ameHoM oaroBapjyhux yKyIHHUX KOHCTAHTH CTAaOMITHOCTH y jenHaunny (129) nobujamo:

2[MJ’ [OH]" B, < [M] [OH]" j3, (130)

Opnasne ce ckpahuBameM no6uja:

B,
[M]<E (131)

Kana jennaunny (131) noraputmyjemo, 1ooujamo:
log[M]<log B, —log 3, — 0.3 (132)

VY Hamem cnydajy u3 Tabeme 12 ce MOXe BHAETH Ja IIOCTOje JBAa KOMILIEKCA,
MOHOHYKJIEApHU W OMHYKIJIEapHH, KOju uMajy uctu Opoj nuranana. To cy Y(OH), ca
KOHCTaHTOM cradwimHoct log £, = -16,42 u Y,(OH), ca KOHCTaHTOM CTaOWJIHOCTH
log /.., =-14,23. 3ameHoM OBUX BpeIHOCTH Y jeqHaunnu (132) nobujamo:

log [Y] <-16,42— (-14,23)-0,3 = -2,49

wm [Y] < 3,24 10 mol dm™. Oznasxe MoXeMo 3aKJbYYHTH 1a C€ y PACTBOPHMA UHja je
xonnentpamuja Y[III]-jona Mama ox 3,24 10” mol dm™ mory Hahn camo MOHOHYKeapHe
BpCTE.

MoHoHyKk1eapHe BpcTe: YKOIUKO Z,, HE 3aBUCH Of KOHIeHTpanuje Metana C,,,

N
Beh camo ox [H |, Moke ce 3akjbydyuTH Ja Cy caMO MOHOHYKJIEapHE BPCTE MPUCYTHE Y
pactBopy. OBO MOKe J1a ce BUIIU U3 cliefiehuX jeTHavYnHa:

g _Zab Wit 133)
CM
Cp = p MYt (134)

KomOunammjom jennaunna (133) u (134)m06ujamo:

, qugl,q[H+]q

=l Tl 2 (135)

ST

. +q . .
rze je [H'] jenrna He3aBMCHA IPOMEHJBbUBA O] KOJ€ 3aBUCH Z , .

Kana je nmpucytHa camo jejHa BpCTa, OYMTaHa NpoMeHa Z,, / (pH ) Tpebaso 6 na
Oyze npeacTaBibeHa KpUBOM KOja je KOHCTpyrcaHa u3 jeaHauune (135),
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ﬁl,q — ZM
] -2, (136)

YKOJIMKO je M3abpaHa MCIpaBHa BPEJHOCT 3a ¢. BpemHoct f; 4 ce nako npouemwyje u3 pH
Ha Z, =q/2:

log ., =qllogltr*)), _, (137)

YKOIIMKO Cy JiBE MOHOHYKJICApHE BPCTE MPHUCYTHE, BPETHOCT ¢ 3a MOYETHE BPCTE
Moxe outn oxpehena u3 rpapuka logZ,, mnpema log|H"|. Ha HuckuM BpeaHocTUMa
Z,, , TIe IoNpHHOC Ipyre BpcTe Tpeba na Oyae Manu, Harub kpuse Tpeba 1a Oyzae npBu
n3Bo jeanaunne (136):

dlogZ,

=—qg+7Z 138
d log|H * | 17 2m (138)

VYKOJIMKO ce MOoYeTHH Jieo KpuBe Z,, - pH mokiamna ca KpuBOM Koja je u3padyHaTa npema

jennaunau (136) 3a moyetHe Bpcre, npu nosehamwy pH, jaBuhe ce mo3uTHBHA JeBUjaIMja
(4Z,,) nocmatpane Z,, BPEJHOCTH, KOja MPEACTaBIba JOMPHHOC APYTe XUAPOIUTUYKE

BpcTe. 3a clyyaj camo JIBe MOHOHYKJIeapHe BpcTe, 4Z,, je nmoBe3an ca [, U q 3a JApyry
BPCTY MPEKO

4z, =Lt~ 2u) "q[(;][ +—]sz) (139)

Osaj u3pas Moxe Jia ce KOPUCTH 3a oJipehuBarme BPEAHOCTH [, U g 3a JPYTY BPCTY, U3

pasnuKe ABejy KpUBHX.

ITosmmnykieapue Bpcre: Axko Z,, nopez tora mro 3asucu ox pH 3aBucu m on
KOHIEeHTpanuje Mmeranma C,,, MOXE ce€ MPETIOCTaBUTH Ja Cy Yy PacTBOpY HOpen
MOHOHYKJIEADHUX TIPUCYTHE W TIOJNHMHYKI€apHE BpcTe ommre (opmyne M, (OH )q.
YKoNIMKO ce KpuBE MOMepajy Npema HIKMM BpeaHocTuMa pH kajga KoHIEHTpaiuja
MeTajla pacTe M He MOoKa3yjy TEHICHLHU]y Ja KOHBEpPrupajy IMpema jeaHO] KpHUBH Ha
HIKUM BpeaHoctuma C,, U Z,,, OHJa Cy TIOJMHYKJIeapHe BpCTe JOMUHaHTHE. YecTo ce
norabha na cy kpuBe popMupama CKOpo UCTOT 00IMKa U pacrnopelheHe y TakBOM OOJIUKY
na Mory na Oyay CymeprioHupaHe y jeaHy KpUBY Koja ce [00Wja HaHOIICHEM
Z,/log\C,,/ [H]t . EKcroHeHT ¢ je KOHCTaHTa Koja ce noOuja ca rpaduka. OBakas
cllyyaj yKasyje Ja WiM jelHa MOJUHYKJIeapHa BpcTa AOMHUHMpa, ca ¢ = g/(p-1), wiu na
MIOCTOj€ JIB€ WJIM BUIIIE BaKHUX BPCTa KOj€ MMajy HCTE BPEIHOCTH p/g TaKo Ja CBE MOTY
outu npencrapbere Gopmynom M,(OH)p.1y. Zyu omnoc C,,/[H]' noctajy dymkmmje
jemne mpomensbuBe, u = [M”']/ [H]':

g, u""
z, _ 2B _ (140)
D P8,
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[z?f] = > B, " (141)

Opnasne cnenu na je Z,, GyHKuuja camo [C—MT .
H+

VY HajmpocTHjeM ciydajy, YKOJIHMKO je BPEeIHOCT 3a ¢ 1o0po m3abpaHa, camMo jedaH

IPOU3BOJ XUIpOoIHM3e Tpeba na ce mokionu ca kpusom Z,, - C,, / [H +]'. ®opmyina 3a ¢
Mo>ke OMTH M3BeJieHa U3 ciefehnx KapakTepucTuKa:

(1) Bpennoct ¢ u3nocu g/(p-1).
(2) Makcumanna Bpeanoct Z,, xao C,, / [H i ]‘ , pacTe YKOJHMKO pacTe q/p.

(3) 3aBucuoct Z,, onx [H'] xama je C, xoncrautha, um od C,, /[H*]’, je
nobujena u3 cienehux jenHaunna:

OlogZ - pZ

eZu,| __4=PZy (142)
810g|H |C 1+ pZ,,/t

OlogZ,, _q-pZ,
dloglc, [H*]) 1+ pZ, (143)

Kana ce naupra rpaduk Z,,/ log(C v/ [H ! ]) Haru6 Npu HUCKUM BpeJHOCTHMA Z,,
Tpeba na 6yne g/p (=p - 1).

(4) Haru® xpuBe Ha MOJIOBUHM TPaHUYHE BPEOHOCTH Z,,, Tpeba Ja U3HOCU (p-
D/(p+1).

Kana je ¢opmyna oBux Bpcra oapeheHa, oqHOC p U g MOXe OMTH NPOLEHEH U3

ognoca C,, / [H i ]‘ , kajaje Z,, jeHaKa IOJOBUHHU CBOj€ MaKCHUMaJIHE BPEIHOCTH (q/2p):
log B,, =0.3(p—1)~log p—(p— l)log(CM/[H+]')ZM:q/2p (144)

YKONIMKO Cy y pacTBOpYy IPHCYTHE JBE WM BUIIE MOJIMHYKJIEapHE BpPCTE, OHJA
kpuBe Z,, / pH 3a paznuuute BpenHoctu C,, HE MOpPajy Ja ce MpPEKJIolNe, WIH aKo Cy

MPEKJIONJbEeHE, OOJIMK KPUBUX KOJU ce J00Mje He Mopa Ja OAroBapa OOJIMKY Koje Ou
MMaJjia CBakKa 1ojeInHavyHa BpcTa. Y TOM CIy4ajy:

a) Bpennoct 3a ¢ koja naje HajOosbe mpekiamame KpUBHX Tpeba na Oyne
pUOJIHKHA TPOCEYHO] BPEIHOCTH ¢/(p — 1) 3a BpcTe Koje Cy IPUCYTHE Y pacTBOpPY.

6) BpemHoct 3a ¢ Koje TOKa3yje Haj0OJbe NpeKianame KPUBHX INPU HHUCKUM
BpenHocTUMa Z,, Tpeba na oaroeapa OJHOCY ¢/(p — I) 3a MpoM3BOJ HAa IOYETKY
XHJIPOITH3E.

r) Bpennocr usona(0logZ,, /OpH) wa nuckum BpenHoctuma Z,, Tpebana Ou

na Oyzne Beha win jeHaKa ¢ 3a MPOU3BOJIC Ha TTOYETKY XUIPOJIU3E.

n) 13Box u3 jennaunne (142) xoja Baxku camo 3a jeaH MPOU3BO XUIPOIH3E MOKE
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OutH uckopumheH 3a MPOLEHY BPEAHOCTH p U ¢ IPU CPEHOj BPEIHOCTH Z,, . YKOIUKO
je Z,, = q/2p, jennauuna (142) ce cBou Ha:

(alogZMj _4q (145)
Olog pH CoZyymal2p p+1

h) W Ha kpajy, MakcuMmanaHa BpeAHOCT Z,, HE MOXE Ja Ipekopadu Hajehy

BPEIHOCT ¢g/p BPCTa Koje Ccy mpucytHe y pactBopy. OBu ycnmoBu O0um Tpebanmo ma Oymy
JIOBOJbHU KaKko OM ce€ OXPeAWNIN MPHUOIMKHU CACTaBH JOMHHAHTHHX MOJUHYKIICAPHUX
IPOU3BOJIA XUAPOIIH3E.

AHamm3oM KpuBHX (GopMHpamba (ZY / pH ) Koje cy nate Ha ciunu 20, a Ha OCHOBY
NPETXOJHO HABEICHUX YCIOBA, IPETIIOCTABJBEHO j& TIOCTOjabe MMOJUHYKICAPHUX
kxomiiekca. Ca kpuse je oxpeheH MakcuManHu XuApokcuiaHu 6poj (Z,, =0,5). Takohe,
13 oBOr rpaduKa MOXKE Ja ce OLPEIU M KOHCTAaHTa crabmiHoctd Komiuiekca Y(OH)™ .
OBoO ce BpIIM TaKO MITO ce y TpapuKy KpuBe (GopMUparma M3BpIIM SKCTparoianyja Ha
arCIMCy ca MOJIOBUHE MacUMajHe BpeAHOCTH Z, cariacHo jenHauunu (137). Taxo je 3a
BpCTY, Y(OH)*, eKCTpamnoialnujoM Ha opAuHary oapehena BpemnocT logf; ; = 7,48.
Excrpamonanmja je pahena Ha KpuBOj Koja je JHOOHMjeHA THTpAIMjOM HajHIDKE
KoHIeHTpauuje utpujyma (0,5 mM).

Kako ce ca mopacTomM KOHIICHTpAIHje UTPHUjyMa Y PACTBOPY, XHIPOIUTHYKE KPUBE

nmoMepajy Ka HIKUM BpeaHoctuMa pH, To ce U3 pasnuke HBHUXOBUX BPETHOCTH MOTY
M3padyHaTH KOHCTAHTE CTAOMJIHOCTH 3a XUAPOJIMTHUYKE KOMIUIEKCE KOje CaJp’Ke jOIl

jenny OH - rpyny. Jlonpunoc AZ,, 3a Bpcry logf; > n3nocu 0,055, kako je mpuka3aHo Ha

ﬂm(q _ZM)

cmnu 59. 3amenom y jemHauunu (136) modmjamo: 0,055 ZW. Opnasne je
H+

Hu3payyHata BpPCAHOCT KOHCTAHTC CTaOWIIHOCTH XUAPOJIUTUIKOI KOMIICKCA Y(OH)zJr
(IOg,BL_g: -15,90).

OBa wm3pauyHaBama Cy Yy3eTa YCIOBHO M Kao TIIOJla3HA OCHOBa 3a Jajba
U3payvyHaBamwa, MOILITO je 3aK/bYUYEHO Jla ce€ U3 CKOpO MapayIeIHOT pacropesa KpUBHX ca
nujarpama (opmupama y pacTBOpY HE Hajlaze caMO MOMOHYKJeapHe Bpcre. Taxobe,
MOJK€ JIa c€ MPETIOCTaBH J1a Y pacTBOPY MMaMO U BUIIIE OJ1 IB€ IPOCTE BPCTE.

VY HamieMm ciyyajy KpHBe HE MOTY Jla c€ CYNEpIOHUpPajy HU 3a jeIHy BPeIHOCT g/(p-

1). Takohe u3 Haruba KpUBUX CE MOKE BHUJETH Jla ca MOPACTOM KOHIIEHTpaIlja pacTe
KOJIMYMHA OJUHYKII€apHHUX BpPCTa KOj€ ce Hajla3e y pacTBOpYy.

Ha wmwkuM BpemHocTMMa Z,, HeMa CTBapama MOJMHYKJICAPHUX KOMILICEKCa
nomTo je HaruO kpuBux ucnon jenat (0,3 no 0,6).

Haru6u na monoBunHu BpenHoctu Z,, = q/2p tpebda na 6yay 0,5, 0,67, 0,75 uta.
Anm Kako ce To He 100Hja, 3Hauu aa He noctoje Bpere Y2(OH),, Y3(OH); uta.

Z, BpeJHOCT UTPHU]JYM-XUAPOKCHJIA HE MOXe Ja mpekopauu ¢/p = 0,5, mro 3Hauu
1a He MOTy moctojatu Bpcte monyT Y2(OH)s, uinm BpcTe ca BuIIe o MET XOAPOKCHITHUX
rpyna y OunHykieapHoM Monekyny win Y3(OH); u BuIlle XHAPOKCHIHUX Tpyna y
TpuHyKJIeapHoM Moiiekyny, Y4(OH)y um Bume oj aeBeT XHAPOKCHIHUX Tpyna y
TETPaHyKEJICAPHOM MOJIEKYITY...
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05+

—0,5mM
—1mM
—3mM
—5mM

0,44

—10mM

0,3

0.2

£0,055

0,1

0,0

Cauka 59. [Jonpunoc AZ,, 3a epcmy Y(OH);

CactaB XHIPOJUTHYKHX KOMIUIEKCA W FHHXOBE KOHCTaT€ CTA0MIIHOCTH CYy
u3padyHaTe Ha HAYMH KOJU je omucaH y noryasiby 4.1. OBe BpeHOCTH cy jaaTe y Tabenu
12, a Ha OCHOBY BHX je KOHCTpYHCaH Iujarpam quctpuOynuje npukasan Ha ciaumu 60. Ca
aMjarpaMa ce MOXKe BHICTH Jla XMIpOoJn3a UTpUjymMa nounme Ha pH ~ 5, kaga ce rpanu
KOMILIEKC Koju uma cactas Y(OH)™, a xoju moctmxe maxcumym ox 30 % na pH 7,5.
Y3(OH)s*" je moMuHAHTHE KOMILTEKC KOju mounmbe aa ce Gopmupa Ha pH 7 1 goctmke
Makcumym ona 60 % na pH 8. Ilopen oBux komriuiekca GopMHpajy c€ U KOMIUICKCH:
Yz(OH){H, 1 Y4(OH)" u Y(OH); anu je mHXOBa 3aCTYIIBEHOCT Y PACTBOPY Mara.
[TojaBa tanora Y(OH); mounume Ha pH 8 miTo je y ckiany ca pesyataTuMa Koje ¢y J00uIn
bunepman u JIubGeparo (Biedermann, Liberato) [145].

Distribution diagram of hydrolysis Y

100 |
Y YH.5(s)
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Camka 60. /Jucmpubyyuonu oujacpam xuoporumuuxkux xomniexca Y(IIl)-jona y
0,15 mol dm™ NaCl na 310,0 + 0,5 K
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@opmupame GuuykIeapHor Komtekca [Yo(OH),]'" mounmme ma pH oko 7 ca
JIOCTH3akbeM MakcuMallHe KoHueHTpauuje Ha pH ~ 8. Kako ce ¢opmupame osor
KOMILIEKca BpuH y uctoj pH obnactu kao u [YOH]*, moxe ce IIPETIOCTABUTH Jja JUMEP
HacTaje NoJIMMEpHU3alijoM MOHOMEpA MpeMa PeaKiuju:

2v(1,0),(0H)}" 2 [v(H,0),(0H),]" +2H,0 (146)

Koncranta auMepusaiyje M3 TMPETXOAHE pPEaKIHje Ce MOXKE H3padyyHATH 10
bomymnu:

logK,;=logf, > —2logf (147)

Kana 3amenumo BpearocTy y jennauuny (147) nobujamo:
logK,=-14,23 -2-(-7,7)=1,17

Konnenrpanuja rumepa y oqHOCY Ha MOHOMEp Ha uctoj pH je 3HaTHO Mama, ma ce MoXe
3aKJPYYUTH JIa je nuMepu3anyja crop nporec. Besza usmely nea Y (IlI)-jona y komruiekcy
je octBapeHa mpeko jae mMoctHe OH rpyme kao mro je ciuydaj koa amymuHujyma [ 146,
147].

Y BogeHoMm pactBopy Y (III)-joH je okTaxuapaT ca acHMETpHYHO pacropelheHuM
Y-O Besama umje cy cpefirbe BpeaqHocTu pactojama 0,2366 nm [148]. Takohe u y apyrum
pagosuma ce Y (II)-jon momumse xao oxraxuapar [M(H,0)s]>" [149 - 151]. V nopehemy
ca npyruM jonuma jnaHtaHuga, utpujym(Ill)-jon je Behm m mma many kucemocr. Y
pacTBopy je XujapaTHCaH ca oOcaM MOJIeKyJla BOJI€ KOJU 3ay3uMajy HUCKPUBJbEHY
TPUTOHATHO MPU3MATUYHY T'€OMETPH]Y.

Kommiexe [Y3(OH)s]* je momumuantan y o6mactu pH ~ 8 1 rpajm ce HCTOBPEMEHO
kaga i komikec [Yo(OH),]*", mro ykasyje 1a HajBepoBaTHHUje HACTAje PEAKIIOM JHOJIA
[Y(OH),]" u qumepa [Y2(OH),]*":

[¥(on),]' +[r,(0m),]" + 1,0 = [v(0H)]" +H" (148)
wi peakmujoM tprona [Y(OH)s] u mumepa [Yo(OH), "
r(on),]+[v,(0n),I" +H,0 2 [r,(0H)]" (149)

Jlaspa mosmMepu3aiyja uae Cropo mpu yeMy ce ¢popMupa [Y4(OH)6]6+ KOJH MOXe
Jla HacTaHe PeakilfjoM TpuMepa [Y3(OH)s]"" ca [Y(OH)]*":

ron) " +[rlom)}" = [v,(om) " (150)

W3 wu3noxkeHOT ce BUAM Ja jeé MOHOMEDP [Y(OH)]zJr JOMUHAHTaH IIPU HUKHAM
obmactuma pH (4,5 — 7,5) jep cmabo cryna y peakuuje ca ApyruMm joHnma. Hacympor
memy 1uon [Y(OH),]™ u numep [Y2(OH),]*" crymajy y peakumje rpagehiunn tpumep xoju je
nomuHaTaH y pH obrmactu oko 8, mpu dyeMmy ce BHXOBE KOHIIEHTpalyje Op30 CMamyjy
YMe ce MOKEe 00jaCHUTH HUXOB MaJli MOJICKH YJI€0 Y PacTBOpY.
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5.1.1. IlpoyuyaBame xuaposause Y (III)-joua ESI MS Texnukom

Bonenu pactBopu Y (Il)-jona (uTpujym-xsopuaa) Cy CHUMaHH Y TIO3UTUBHOM U
HETaTUBHOM MOy MPHU pa3uuTuM HanmoHmma Ha konycy (70, 100 u 150 V). Cnekrap
y30pka oa 1 mmol dm™ Y (IIT)-jona je mpukazan Ha caunu 21. Y tabenu 14 cy nare Bpcte
Koje cy HaljeHe y CHEeKTpY OJaKie ce BUIM Ja Ce IBUXOBO HACIEKTPUCAE KpeTasio o1 +2
no +4. Panu nopehema, y Tabeny cy yHeTe u oaropapajyhe XuapoimTuike BpcTe Koje cy
npoHaheHe y pacTBopy MOTEHIIMOMETPHJCKOM THUTpalujoM. HajuUHTE3uBHUjH MUK KOJH Ce
omaka y CHEKTPy MMa BpeaHoCT m/z 92,1 koju moTwde oj Tpumepa ca Qopmynama:
[Y3;O(OH);-(H,0)]*, [Y30(OH)s-(H,0)]*, [Y3(OH)CII*" u Y;O(OH),Cl-H,0]"".
Crnenehu mo uHTE3UTETY MpEACTaB/ba MUK ca BpenHouhy m/z 56,9. OBaj MUK moTU4e 0
TETPaMEpPHUX jOHA Ca BUCOKHUM HAEIEKTPUCAHEM: [Y4(OH)4(H20),]*", [Y4(OH),CLI*" 1
[Y4(OH)3C1H20]8+. JleTekToBame joHa ca BUCOKMM HaeJlCKpHCameM HHje Hemoryhe
y3umajyhu y o03up 1a cy 100MjeHr CHUMAambeM CIIeKTapa U3 BOJIEHUX PacTBOpa, jep Boja
300T CBOje BHCOKE IMOJATHOCTH (IMjaJeKTpUYHA KOHCTaHTa 78,54) craOmidiie BUCOKO
HaelekTpucame [152].

Jonu xoju ce Hamaze y crektpy aooumjeHom ESI MS TeXHHKOM MOTy ce 3HATHO
Pa3IMKOBAaTH OJf OHHX KOjH C€ JAETEKTYjy y pacTBoOpy 300r PasIHUUTUX XEMH]jCKHX
peakiyja 1eCoIBaTHCAHOT jOHAa U HEYTPAJTHUX aToMa Ha ITyTy 10 aHanu3aTtopa Maca. OBu
edeKTH Cy YIJIaBHOM jOH-MOJICKYJ, TPEHOC HaelleKTpucama W (parMeHTamuja joHa.
[153]. 3a pa3nuky o MauX jOHA aJKAJIHUX METalla KOjU Cy CTaOWJIHU U Tpesas3e y racHy
¢dazy 0e3 mpomeHa, BUIICCTPYKO HEIICKTPUCAHW JOHU MeETaja jade COJBaTU3Y]y H
YKIIamkhamke CBUX MOJIEKYJIa pacTBapaya y3poKyje cernapalyjy HaelleKTpucama:

Y(H,0);”" — YOH*" + H;0" (151)

Ha u3rnen cmekTpa Mory ga yTHuy M pa3jM4ydTe BpCTe NeprypOanuja Koje ce
MOTY JaBUTH MIPWIMKOM CHUMAama CIeKTapa. ¥ pacTBOPY C€ MOTY jaBUTH mepTypOariuje
KOje cy moBe3aHe ca (opMUpameM XHAPOIUTHUKUX arperara y KarbHIH, epuKacHomny
MpeHoca Karybuile y racHy ¢asy (Koja 3aBUCH OJf OJIHOCA PajJujyca KallJbUIle U HCHE
MOBPIIMHCKE €(QHUKACHOCTH) W TepMallHUM pasnarameM mnonumepa [154]. Taxobe,
WCrapaBambeM KallJbUIle, MEHha C€ beHa KOHIEHTpalMja y 3aBHCHOCTH on pH,
TeMieparype u joucke jauune [ 155].

Hoenmudghurxayuja kamjonckux epcma

Excniepumentannu ycinoBu (natu y nornasiby 2.3.5) 3a ESI-MS cHumame cy
ONTUMH30BAHU Y OJHOCY Ha KamWJIApHU M EKCTPAKIMOHU HaAmoH. MaceHH CHeKTpU
pactBopa koju cy cHumManu y pH omcery ox 3,80 ngo 7,11 wusriemajy ciavuHO.
HajuHTe3uBHHjU CHHAT Ha CBUM CHEKTpuMa (KOjU Cy CHUMaHM Ha pazauuutuMm pH
BpeaHOCTHMA) uMa BpeaHocT m/z 92. Kiactep curnana ce jaBpa Ha m/z 92-93,4 a 6poj
IIUKOBa OBOI' KjlacTepa Bapupa ca nmpomeHoM pH. Curaamm u3 oBOr KjacTepa ce MOry
MpUIIKMCaTH HU3Y Komruiekca koju caapxe Y3O u Y40 jesrpa. bpoj xmopo nuranaga y
OBHMM je3rpuma ce cMmamyje ca noBehawem pH. MHTeH3uBHU curHan Ha m/z 57 ce He
MOXE jeIHO3HAUHO onpemuTH 300r ummennne na (OH),” u O(H,O)* oxrosapajy
UJACHTUYHUM m/z BPEAHOCTHMA M TMOKa3yjy MIACHTUYHY M30TOICKY IUCTPUOYLH]Y.
HajsepoBatHuja ¢opMyna KomIuleKca KOja Ce MOKE IOBE3aTH Ca OBUM CHUTHAJIOM je
[Y4(OH),CL,]*", anmu oBaj curmam Takohe oaroBapa M KOMIUIEKCY KOjH MOXKE OHTH
dopmymucar kao [Y4;O(H,0)CL]¥. Jesrpa komruiekca Ha BummM BpegsHocTma pH
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caJp)ke XJIOpUIHE jOHE IITO C€ BUAM IPEKO M30TOICKOT pas3iBajama curHana. Ocramu
CUTHaJIM KOjU Cy mnpoHalleHM y MO3UTHBHOM MoAy He mnpenaze 20% wuHTeH3UTETa
HajUHTE3UBHUjer NMuKa. VaeHTu(uKoBaHe KaTjOHCKE BPCTE€ UTPUjJYMOBUX KOMILIEKCA Cy
HaBezieHe y Tabenu 14. Omnmre hopmysie 3a cBe HIACHTU(HUKOBAHE KOMIUIEKCE MOTY OUTH
npencrasbeHe kao YOy(OH),Cl, nHyO, rze cy: x=3,4; y=1; z=1-5; u=1,2 u n=1-2. OBu
KOMILUIEKCH CYy MHOTOCTPYKO IMO3WUTHBHO HAEICKTPHCAHU M HHbUXOBO HACIICKTPHCAIE Ce
kpehe no +4. KonuunHa Boje y KOMIUIeKcHMMa Bapupa o 1 10 3 Moiiekyia MITO MOXe
6urH npexcrasibeHo hopmynama [Y30(OH),CI(H,0)]* u [Y30(OH),CI(H,0),]*".

Hoenmughuxayuja anjonckux epcma

I'enepanHo, KaTjOHCKU M aHJOHCKH CIEKTPHU HE MOKa3yjy OUJI0 KaKBe CIIMYHOCTH Y
UCTIUTHUBAHUM 71/Z UHTEPBATMMA. 3a PAa3JIUKy O] KaTjOHCKHX, aHjOHCKH CIEKTPH IOKa3yjy
OpojHe nuHHje y OKBUPY 1menor uHTepBaia m/z 50 - 500 Da. Hanmon Ha KOHYCY 3HA4ajHO
yTHYE Ha M3IJIEHA CIeKTapa Ha CBUM ucnutuBanuM pH BpenHoctuma. OBaj ytuiaj je
HapouuTo M3paxeH npu HuckuM pH Bpemnoctuma (pH = 2,63), mok je Ha BummMm pH
Bpeanoctuma (pH = 4,83 u 6,11) yrunaj penatuBHo cinabuju. Uncra ocHOBHA JIMHU]A ca
n00po pa3/IBOjeHUM JIMHWjaMa M ca HajBehmMm OpojeM curHana koju cy Behu ox 20 %
noOujeHa je mpu HamoHy Ha KoHycy ox 150 V. YV Tabenu 15 cy naTe XUIpoIuTHYKe BpCTE
KOje ce I0jaBJbyjy y CIIEKTpHMa y 3aBUCHOCTH o pH pacTBopa m HamoHa Ha KOHYCY. Y
3aBUCHOCTH o7 pH BpeqHOCTH pacTBOpa M3IJIe] CIIeKTapa je BeoMa passInuuT. 3a pa3iuKy
O]l KaTjOHCHX CIIEKTapa, y aHjOHCKHM CIIEKTpHMa TpeoBial)yjy MOHO U JIBOCTPYKO
HaeJKTpUcaHu joHH. Kao M KoJ KaTjOHCKUX CreKTapa M Koj aHjoHCKHX YO KoMIuiekca
uma Hajuie, a takohe ce jesrpo Y(OH), jaBspa xao mommuHanTHO. OnmaBie ce Moxke
3aKJbYYUTH JAa KaTjoHCKH M aHjoHcku ESI macenu cnektpu Y(III)-jona caapxe
pa3nuMuuTe MOHO M TOJIMHYKJIEapHe KoMmIulekce koju uMajy Y1 — Y4 jesrpa ca
pas3nuYUTUM OpojeM XJOpO M XHJIPOKCO JiuraHia. KaTjoHCKM JMraHau ce jaBibjy Kao
BHIIIECTPYKO HAENEKTPUCAHU ca mpeoBnalyjyhum +4 HaenekTpucameM, 0K Cy aHJOHCKH
YTJIaBHOM MOHO M JBOCTPYKO HaeJIeKTPHCaHHU.

5.1.2. Iuckycuja pe3yJTaTa aHajau3e TAJI0ra HTPHjyM-XHIPOKCHIA

Enemenmapna ananusa uepcmux yzopaxa

Ha ocnoBy mnonataka noOujeHMX eneMeHTapHOM aHanmu3oM U momohy ICP-a
(mpukazaHux y Tabenu 7) U3padyHATH Cy MOJICKH YIEIH aHAJTH3UPAHUX CYICTAHIH TaKo
IITO Cy MPOLEHTHHU CAaCTaBH MOjeUHX €JeMeHaTa IMOJAEJbeHU Ca HUXOBHUM aTOMCKUM
Macama. Koj y3opka 10OMjeHOT TAJIOKEHEM Y ayTOKJIABY MOJICKH OJIHOC €JieMEHaTra je
m3Hocuo: 1: 4,016 : 5,039 3a uTpujy™m, KUCEOHUK W BOJOHHUK. [lOomITO KHCEOHUK W
BOJIOHHK, Y OBOM TaJIOTy, MOTY J1a Oy/y caMO y OOJIMKY BOJI€ WJIM XUAPOKCUIHOT jOHA TO
je Boziehu pauyHa 0 HEyTpaTHOCTH KoMILIekca Hal)eHa ¢opmyna taora kao Y(OH);-H,O.
Ha uctn HaumH je oapehenHa m ¢opmyna jeamerma Koje je TaJoXeHO momohy ypee.
JlewesbeM MPOLEHTHOT cacTaBa eJieMeHaTta JIonuio ce 10 ogHoca: 1 : 5,454 : 4,146 : 1,019
32 UTPHUjYM, KHCEOHHMK, BOJJOHUK U YIJb€HHK. YTJbEHHUK j€ Y OBOM CIlyyajy MOTao OWUTH
BE€3aH caMoO y OOJMKYy KapOoHaTa (WM €BeHTyalHO OukapOoHaTa), KHCEOHUK Y OOJHKY
XHJIPOKCHA, BOJIE M KapOOHaTa a BOJAOHHMK y OOJHMKY XHJpokcuaa u Bojae. Kako omHoc
eJeMeHarTa y Tajory HHUCY 11eJi OpojeBH OHU Cy TOMHOKEHH ca JBa U J00HjeH je chneachu
oxHoc: 2 : 10,908 : 8,292 : 2,039 3a urpujym, KUCEOHUK, BOJOHHMK, M YribeHUK. Ha
OCHOBY OBHMX OJIHOCA TpeTnocTaBibeHa je hopmyina Yo(OH),(COs3),:3H,0. O6e dpopmyine
Cy HaKHA/JHO TOPOBEpEHE M HHXOB M30C je JaT y Tabenu 7 y KoJoHama Koje IMopen
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Ha3MBa €JeMeHara Hoce O3Haky ,.calc”. IlpomeHar a3ora koju ce jaBjba y BpeIOCTHMA
KOje Cy M0OWjeHH eJEeMEHTApHOM aHAJIM30M j€ BPJO MaJld M BEPOBATHO IOTHYE O]
oHeuuihemwa y pacTBopy.

Peumeencka annuza npaxa

[Togamm o audpaknuju x-3paka Ha uctamoxkeHoM Y (III)-xuapokcuny (ciauke 31u
32), x0oju Ccy JOOHMjEeHH TAIOXKEHEM XUIPOTEPMATHOM METOIOM YKa3yjy Ja MPOU3BOJ
MOXe OWTH HMHJIEKCHUpaH Kao uucra XekcaroHamHa (aza Y(OH);, (mpocrtopHa rpyma:
P63/m) mpema cranapny JCPDS 83-2042. He mocToju momepame MHKOBA HUTH Ce
mmojaBJbyje apyra ¢asa mro ykasyje Ha Bucoky uncrohy Y(OH); npousBosa [116].

Enexmponcka muxkpockonuja

Cauxe SEM —a (cnuke 28 u 29 ) nokasyjy Jla HaUMH TaJl0Xewka U BPCTa TaJIOKHOT
CpeICTBa yTUYY Ha M3TJIE]] TAJlora, KA0 W Ha BPCTY M BEIIMUYMHY YECTHUIIA KOje ce T00ujajy.
TanoxxeweM mNoMOhy HaTpHjyM-XHAPOKCHAA A00Hja ce TajJor KOjU uMa arjiiomepare
BEJIMYMHE O] HEKOJIMKO JIECETHHA 0 HEKOJIHMKO CTOTHMHA MHKpoMeTrapa. HacympoT Tome,
XUIPOTEPMAIHUM TAJOXKEHEM IOMONYy MCTOT TaJOXXHOI CpeAcTBa J00ujajy ce
yHH(OPMHE YeCTHIIe UTIMYACTOT O0IHMKa My )KHHA 3-8 [Um U AMjaMeTpa JI0 1oJia MUKPOHa,
KOje Cy pelJaTHBHO XaOTHYHO pacropehene. Ha mojenuHum nenoBuMa CiIuKe ce BUAE
onpehena monpyyja koja Hemajy jacHO neduHUCAH OOJMK INTO CE MOXKE TyMAdyHUTH
320CTaJIM JIEJIOM TaJIOKHOT CPEZCTBA Kao MOCIEIUIIa HEJOBOJHHOT HCIIMPamka TaJIora.

Hugppaypseena cnexmpockonuja

WudpanpBenn crekrap Tajlora HWTPUjyMa-XHIPOKHACAA KOjH je J00HjeH
XUJIPOTEPMATHUM TaJOXKeHheM MpHKa3aH je Ha cauuu 34. Chekrap mHokasyje omTap
ancopruuonn muK Ha 3600 cm™ u mupoky Tpaky Ha 3300 cm™ 360or OH mcrexyhnx
BHOpaHja, cnabe Tpake 360r caujajyhinx OH BuGpammja ma 1630, 1530 u 1390 cm™.
IlIupoka Tpaka 36or Y-OH caBujajyhnx Bu6parmja ra 1000 u 740 cm™ u Y-O ucrexyhe
arcopIiyje UMa BpeAHOCTH Ha oko 550 u 480 cm™. OBu momamu Cy y CKiagy ca
JUTEpaTypHUM TMoAalMMa 3a UTpUjyM-xuapokcua [156]. Ilpomena wunHpparpreHor
criekTpa Tajnora ca nosehamem temmneparype y omncery oa 333K — 1373 K je npukasana
Ha ciunu 36. [ToBehame Temneparype 10 523 K He yTude 3Ha4ajHO Ha U3TJIE] CIEKTapa.
Ha oBoj temnepatypu Tpake Ha 1000 em™ i 700 cm’™ nocTajy MHTHe3uBHUje. M3Haz Te
TeMeparype Tpaka Ha 3600 cm™' Hecraje. V mcTo BpeMe ce jaBibajy aBe Tpake u3Mehy 450
cm™ u 650 cm™. Ca namum nosehamem TemIeparype, Tpaka koja ce Haimazu oko 1000
cm’ ce el Ha TPH Tpake, JOK Tpake Koje motmdy ox Y-O amcoprimje Ha 500 u 570
cm™' mocrajy omrpwje.

Ha cnumm 35 je npukaszan uH(paIpBeHU CIEKTap Tajora J001jeHOT TaloKEHEM ca
ypeoM. ATICOpPIIIMOHE Tpake Koje cy nomenade Ha 1520 u 1400 cm” 1 BHUIIIECTPYKE TpaKe
Koje ce Hanase m3mely 1090 u 690 cm™ Ham ykasyjy Ha dopMupare 6a3HOr KapOoHaTa
[157]. Tpake ua 1085 cm™ u 3390 cm™ ce mory mpumucaTi nerexyhuM u casujajyhum
oclLMIIaljaMa XUJIPOKCUIIHE TpyIIe.

Tepmoepasumempujcxka ananuza umpujym-xuopokcuoa (TGA)

CacraB Tasiora ce Moke OJJpe€JMTH Ha OCHOBY HojaTaka qooujeHux nomohy ICP-a
WJIM Ha OCHOBY TYOHMTKA Mace M cacTaBa OCTaTKa UTPHjyM-Xuapokcuaa. Cactas mojia3Hor
jenvmema, KOjU je u3padyyHaT Ha ocHoBy monataka ca ICP-a je Y(OH);-1,7HO.
Mehytum, kama ce uW3padyHa cacTaB TOJIa3HOT jeaumelha Ha ocoBy TG momaraka
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npernocTaibajyhu na je Y03 Kpajiu Ipou3BoJ, caapxaj agcopooBane Bojae y Y(OH);
j€ MamH O] jeAHOT MOJIa.

3a pasnmuky ox nexuaparanuje Y(OH)s koju je m00MjeH TajoXemeM IMoMohy
NaOH, npexunparanyja XuApaTHCAaHUX HTPUJYMOBUX jEIUCHA KOja CE TOMHUEE Y
JUTEpaTypu je YIrJIaBHOM KOHTHHYyasiHa, 0e3 moryhHoctu na ce mzoinyje YO(OH) kao
mehynpousBog [158 - 160]. V oBakBUM clydajeBEMa Ha OCHOBY CamoO
TepMOAHAIMTHYKUX ToJlaTaka HUje Moryhe oxapenuTd cBe ¢aszHe mpenaze Koju Ou
Tpebanu J1a ce 0/IBHMjajy UCTBPEMEHO Cca pa3rpaamoM jeaumbema [161].

Ha ocnoBy enemenrtapue ananuse Y (IIl)-xunpokcuaa, ka0 1 Ha OCHOBY pe3yJiTaTa
koju cy nooujern nomohy ICP-a onpehen je nponentyannu cacras enemenara (Y, H, C u
N). PauyHckuM myTem ce JIONUIO 0 HajupuOMMmKHUjUX Gopmyrna. OBUM MOCTYIKOM je
Ha)eHO 11a ce XHAPOTEpPMATHUM IIOCTYIKOM J00Mja Tajor Koju uma GopMyay
Y(OH);'H,0. [{obujena dhopmyna ce nocra ciaxe ca TG aHanm3om, y K0joj je modujeH
CIIMYaH PE3YJITaT Ca TOM PA3JIMKOM IITO OHA J[ajeé CACTaB TAJora KOjH CaIpKH Mame O]
jemHor mona Bojie. [IpernocraBibena Gopmyrna XuapoKcHaa Koju je 1o0ujeH momohy ypee
je Y2(OH)2(COs3),-3H,0 mito ce cmaxke ca TEPMOTPaBUMETPHJCKOM aHAJIM30M Koja
npenBuha cMenry JIBa jequmberma. PEHTreHcKka aHaiwm3a OBaj TAJIOT BUAM Kao aMOpQHH,
JIOK ce MOMONY eJIEKTPOHCKOT MHUKPOCKOIIA BHJIE CaMO MOHOJIUTHH JICJIOBH 0e3 moceOHe

CTPYKTYpE.

Ha ocHOBy nmobOujeHMx mojaTaka peHTreHcke aHammsze, TGA W eIeKTPOHCKOT
MHUKPOCKOIIa MOKE€ C€ 3aKJbYUUTH J1a TAI0XKEHE UTPU)YM-XHUIPOKCHIA XUIPOTEPMATHOM
METOJIOM J1aje KPUCTATHH TAJIOT UTJINYACTOT 00JIMKa y>)kuHEe 3-8 um u mpedruka oko 0,5
pm. HacynpoT OBOM MOCTYIIKYy, TallO)K€lk€ IIOMOhy ypee JOBOAM [0 CTBapama
MEIIOBUTOT Tajlora MTPHUjyM-XUAPOKCUIA U UTPHUjyM-KapOOHaTa KOJU C€ Ha PEHTTEHY
BUJIM Ka0 aMOpP(HU TaJIOor.

5.2. Kommiekcupame Y (III)-jona

UcnutuBano je xommuekcupawe Y (III)-jona ca DTPA mnoreHunomerpujckom
TUTPALMjOM Y XJIOpUAHO] cpeauHu. Ha wuctm HaumH cy oapeheHe M KOHCTare
muconmjanuje came DTPA. 3a ucnutuBame cy u3abpaHu YCJIOBH KOjU OATrOBapajy
dusmonomkuM yenosuma (i = 0,1mol dm™ NaCl, T = 310,0 + 0,5 K). Pagu normysujer
YBHJIa Y CHUCTEM KOMIUIEKcHpama npoydaBanu cy u ESI MS crektpu xommiekcupama
utpujyma ca DTPA.

Kommiekcupame Y (IIT)-jona HUITPOdIOKCAITTHOM je HCIIATHBAHO
TOTEIHOMETPH]CKIM THpaIjaMa py n3abpanum yemosuma (u= 0,1mol dm™ NaCl, T =
310,0 + 0,5 K).

[Tomohy oparosapajyhux mareMaTHuykux MeToJa M KOMIJYTEPCKUX Iporpama
onpeheHu cy cactaB M KOHCTaTe CTAOMITHOCTH KOMIUIEKCA KOjH Cy Harpal)eHu y pacTBopy.

5.1.4. lIporonoBame DTPA anjona

Koncrante nporonoBawa DTPA anjoHa cy oxapeheHe NOTEHIHOMETPHjCKUM
tutpamjama y 0,15 mol dm™ NaCl cpemmnn ma Temmeparypu 310,0 + 0,5 K.
Konrenrpamuje DTPA cy usnocune 1 u 2 mmol dm™. Pe3yaraTi mOTEHIHOMETPH]CKHX
TUTpalyja cy NPUKa3aHU Ha CIULIM 37 Kao 3aBUCHOCT TUTPALIMOHOI mapaMerapa oj pH
pactBopa. Mako ce ouekyje creneHacTa KpuBa ca IIeT Ipelia3a, Ha KpUBOj c€ BUIM jeJaH
npenas.
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Ha ciounu 53 je mpuka3zaHa 3aBUCHOCT Cpelmer nmpoToHckor 6poja ny DTPA on
pH 3a mperxonHo HaBeneHe KoHueHTpauuje. Ca cluke ce MOKe BHJIETH Ja Ce KpUBE
MPOTOHOBamWA 3a paznuuuTe KoHueHTtpanuje DTPA mokianajy, kao u Ja MOCTOjU TIATO
Ha BpenHocTH o Ny=2 u3mehy pH 6 u 8. MakcumanHa BpeHOCT MPOTOHCKOT Opoja je 5.

ITomohy pauynapckor nporpama HYPERQUAD 2006 uzpauynare cy KOHCTaHTE
MIPOTOHOBaKkA U LUXOBE BPEIHOCTU Cy nate y tabenu 17. JuctpuOyumoHu aujarpam
DTPA konnentpanuje 2,0 mmol dm’ y obnactu pH Bpennoctu ox 1,5-11 npukasas je Ha
cimiu 61.

Ha cnoumm 61 ce Moxe BHIETH CBHUX IET MPOTOHOBAHUX U jellaH JIETPOTOHOBAH
o6muk DTPA. Ha mmwxum pH Bpennoctuma, 10 pH 3 kao momuHaHTaH OOJIMK jaBJba Ce
monekyiacku obmuk, HsDTPA. Usmehy pH 3 u 4 nomunantan je obmuxk H3;DTPA.
H,DTPA ce nanasu y mopokom unrepainy pH ox 3 no 11 u nomunaras je y obnactu pH
on 5,5 no 8,5. HDTPA je nomunantan Ha pH 9, 10K ce MOTIIYHO NENPOTOHOBAaHU OOJIMK
DTPA jaBsa nocne pH 8 u nomunanras je Ha pH Behum on 10,5. Ca cnuke 61. ce Buau
na ca mopactoM pH BpenHOCTH f07a3u 10 nocreneHe nenporausanuje HsDTPA.

2mM DTPA
100
DTPAHs DTPAH,
§ 80
O | DTPAH3 DTPA
o
2 60 /
5 VoY
i DTPAH,4
O 40
©
£ _
S
2 20
0 - T T T T T — T T I
2 4 6 8 10
pH

Ciuka 61. Juempubyyuonu oujaepam DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl na 310,0 + 0,5 K

5.2.2. Kommiekcupamwe Y (III)-jona ca DTPA

Koncrante crabunnoctu komiuiekca Y (III)-DTPA cucrema ompehene cy y 0,15
mol dm™ NaCl cpemnun na 310,0 + 0,5 K. Konmenrpamujcku ogroc Y(III):DTPA je
uzHocuo 1: 1 u 1 : 2. Pesynratu cy npuka3aHu y oOJIMKY TUTPALIMOHUX KPUBHX Ha CIMLIU
38. Ca cnuke ce BUaU Ja o0e KpuBe mMajy ucTH oOnuK. [1maTo ce jaBsba Ha BpeTHOCTH
TuTpanuoHor npamerpa @ = 0 npu pH Bpennoctu u3melhy 4 u 10. Ha cauuum 54 je nara
3aBHCHOCT Cpeiber JIUraHAHOT Opoja 71 011 lorapuTMa HeraTuBHe KoHUeHTpanuje DTPA
y pactBopy. 1 oBne ce KpHBe MOKiIanajy Tako Ja MMaMoO caMoO jeJaH IUIaTO Kajaa je
BPEIHOCTH CPEIIH-ET JINTAHIHOT Opoja jesaH.
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bjepymoBoM MmetomoM ce ca Tpaduka MOXKE OJPEIUTH BPETHOCT KOHCTAHTE
crabmwiHoctd komrmuiekca YDTPA Tako mTo ce ca MmojJoBHHE MaKCHMajHE BPEIHOCTH
rpaduka 7,/ log/[DTPA] w3Bpium uHTepnonanuja Ha arciucy [162]. Oa meroma ce
3aCHHUBA Ha cjeIhnM OgHOCHMA:

n= ] m l-n= ] (152)
C, C,
Opnaxie ce noouja:
logM = logi_ =log K + log[L] (153)
Cy 1—n
3a BpeaHoct 11 =1/2 gobujamo:
logK = -log [L] (154)

Jpyru HauumH 3a rpaduuko oapehuBame KOHCTAaTe CTAOMIHOCTH CE€ 3acHHBa Ha
jemnauman (153) u cactoju ce y upramy rpaduxa logli_/log[L]. Jlobuja ce mpasa
—n

JMHMjA TOK OJICeYaK Ha ancIucy uMa BpeaHocT log K. YKOJINMKO ce OBE METOJIe IPUMEHE
Ha Hall ciny4aj, Tj. Aa je [L]= [DTPA] moxeMo oApeauTH MpBY KOHCTAHTY 3a CUCTEM Y -
DTPA. O6e metone najy Bpennoct 3a logf; o = 22,72. IlpBu cnyyaj, kaaa ce ca ciuke 1y /
log[DTPA], je npuka3aH Ha ciuuu 54.

OnpehuBame KOHCTaHTE CTAOMITHOCTH U3 rpaduka logli_/ log[L] je mpHKa3aH Ha

cinu 62.

— 1 mMDTPA
—2mM DTPA

I-n

-log DTPA

Cauka 62. Oopehusarwe  koncmawme  cmabunnocmu  bjepymosom — memooom

norymanactoz nomenyujana, 1log IL_ / log[DT PA]
—n
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Hpyra koncranta 3a Y(III)-HDTPA He Moxxe OuUTH TpolEHkEHA jep Cy pasiuke
nMely BUXOBHX JIOTapUTAMCKUX BPEIHOCTH Mame oJ 2,8. 300r HaBelIEHOI HE0CTaTKa
npu oapehuBamky KOHCTAHTH CTaOMIIHOCTH rpaduyke METofe Cy KopHIIheHe caMo Kao
MpeIMMUHApHE METO/Ie 3a MPoLieHy KoHCcTaHTH. HakoH npenuMuHapHor ofpehuBama, cBe
koHcTaHTe ctabunmHcTn y cucremy Y (II)-DTPA, cy oapehene padyHapckum myrem
nomohy nporpama HYPERQUAD 2006 Ha HaunH KOjH j€ ONMMcaH y noriasiby 4.8.2.

Pesynratu noOujenu oOpajie eKCIIEpUMEHTaTHUX I0JaTaka MOTEHIIMOMETPU]CKUX
TUTpalMja Cy NpuKa3aHu y Tabenu 18, ogakie ce BHIM Ja MOCTOjE€ CaMoO JiBa OOJIMKA
MOHOHYKJICApHUX KOoMIUIeKca: mpoTtoHoBaHu u aenporoHoBaHu (Y (III)-DTPA u Y(II)-
HDTPA), ca xoHcranTama cratabunmHoctu 22,51 3a menpoToHoBaHu oOnuk u 24,41 3a
MIPOTOHOBAHU OOJIHK.

Ha ocHoBy n00mjeHux pe3ynrara, HalpTaH je AUCTPUOYIIMOHU IWjarpaM MpUKa3zaH
Ha cmum 63. Kommuteken Y(III)-DTPA u Y(III)-HDTPA cy unentuduxoBanu y oba
KoHIleHTpannona onHoca. Kommnekcrupame Y(III) jona mouume Ha nocra HuckuM pH
BpeaHOCTHMa, modeB on 1,5; ¢ tum mro je komruieke Y(II)-DTPA nomunanTan u
MpakTU4HO jeauHa Bpcra y uHTepBany pH ox 3 mo 11. Kommnexe Y(III)-HDTPA ce
¢dopmupa y yckom maTepBany pH ox 1,5 — 4 u goctmwke makcumym Ha pH 2,5, mro je
camo 20% y ogHOCY Ha JENPOTOHOBAHU OOJIHK.

Y-DTPA
100 — —
Y YDTPA
80 —
> -
=}
2 60
“é 40 -
YDTPAH
20 —
o T T T T T
2 a 6 8 10
pH
Ciuka 63.  Juempubyyuonu Oujazpam komnuexca Y(III)-DTPA y 0,15 mol dm™ NaCl
na 310,0+ 0,5 K

dopmupamwe komiuiekca YDTPA ce nemaBa Ha pH Bpennoctuma Behum ox 2 npu
YeMy MOIY Ja Y4YecTBYjy CBE€ BpCT€ MPOTOHOBHOT, JEIMMHYHO IPOTOHOBAHOT U
nenporonoBanor mosiekyna DTPA. Peakiuje popmupama ce mory Hamucatu Ha cienehu
HAYUH:

[Y(H:0)s]’* + HsDTPA — [Y(H;O)DTPA]* + 5 H;0" + 2H,0 (155)

[Y(H-0)s]'" + [H,DTPA] — [Y(H,0)DTPAY + 4 H;O" + 2H,0 (156)
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[Y(H;0)s]'" + [H;DTPAY — [Y(H;0)DTPAY + 3 H;0" + 2H,0 (157)
[Y(H,0)s]’" + [H.DTPA)" — [Y(H,O)DTPA]” + 2 H;0" + 2H,0 (158)
[Y(H,0)s]’" + [HDTPA]* — [Y(H,0)DTPA]* + H;O" + 2H,0 (159)

Ca gpyre crtpane komuexc [YHDTPA]™ ce jama camo y yckom omcery pH
BPEIHOCTU OKO 2 Ma YakK M TaJa je 3acTyIUbeHOCT OoBOr oOuinka Mana. OBO ce Moxke
o0jacautu THMe na YHDTPA mnpeacraBma uHTEpMEnujep y CTBapamby KOHAYHOT
nenporoHoBaHor ooymka YDTPA.

.
Y** + DTPA™ 2 [YDTPAJ* Biio= 'lYLYlj)[lT)];i AS]] (160)
Y’* + HDTPA* 2 YHDTPA B = [mTPAi] (161)

Y |DrPa™|
YDTPA™ |H*
YHDTPA & YDTPA™ + H' K, = [ : ][ ] (162)
[YHDTPA" |
Kopucrehu nobujene pesynrare MOKeMO Ja M3padyyHaMO KOHCTAHTY (hopMmupama
ACMPOTOHOBAHOI' KOMIIJICKCA:

pKs=Prio- P —pH=-387

basupajyhu ce na ITupconoBoj (Pearson) Teopuju TBpAMX U MEKHX KHCEIHMHA
(HSAB theory), utpujym ce cMarpa TBpJUM KUCEIUM JoHOM. UTpujyM y KOMIUIEKCY ca
DTPA wumMa KoOpIHHMALMOHM Opoj [HeBeT W 3ay3UMa HCKPHBJBEHY TPHUTOHAIHO
MpPU3MaTHYHY TEOMETPHJy KOja KapeKTEepHIIe OKTaJEHTATHE XeJlaTope ca jeACHUM
MOJIEKYJIOM KoopiHOBaHe Bojzie [163]. CTpykTypa oBOTr KOMILJIEKca JjaTa je Ha ciuiu 64.

Cauxa 64. Cmpyxkmypa komnaexca Y-DTPA. Tpooumensuonannu npuxas: ypeeHe
Ky2nuye npeocmassoajy KUOCeOHUYHe amome, niage — amome azomad,
cuge — amome y2/beHuKa
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5.2.3. Macenu cnexktpu cmeme Y (III)-jona ca DTPA u DOTA

Kako Ou ce moTBpawia crnenujanuja Koja je JoOHjeHa MOTEHIIMOMETPH]CKUM
MepemeM, usBpireHa cy 1 ESI-MS mepewa pactopa Y (I1I)-jona ca DTPA u DOTA.

VYcinoBu cHEMMamwa Maca cy jaatud 'y norjasiby 2.3.7. IIpBo Ccy CHMMaHU MaceHU
CIEKTPH CaMHX JIMTaHAJla, a 3aTUM U CMEIIe UTPHjyM-XJIOpUIa U Juranaa. Pesynraru cy
natd 'y oOnuKy crnekrapa Ha ciaumkama 39 nmo 43. YV rtabenama 19 mo 22 cy ngare
UICHTH()UKOBAHE BPCTE ca CIIEKTapa.

Crnektpu yucte DTPA y MO3UTUBHOM M HETAaTUBHOM MOJIy CE€ 3HAYajHO PA3JIHKY]y.
Crnekrap A00HMjeH y MO3UTUBHOM MOJY CaJp>Ku MUKOBE KOJU Cy TPYIUCAHU y OICEry
u3mehy 200 u 500 Da. Ha criekTpy ce omaka MOJIEKYJICKH joH ca BpeaHomihy 393 Da
KOjH je 100HjeH y MmpoIiecy joHu3aIuje:

DTPA + ¢ — DTPA" + 2¢ (163)

WuTesurer oBor nuka je oko 10 % HajuHTe3MBHHjET nMUKa. HajuHTE3MBHUjU TMKOBH
y crnektpy (359, 352, 318 u 274 Da) cy noOujenu nemamem Moisekyna DTPA y3
U3/IBajame BOJIE, YIJbCH-AUOKCH/A, METAHA U €THHA.

HacynpoTr oBOM cmekTpy, CHeKTap KOjH j€ CHUMJbCH y HETaTHBHOM MOJAY HMa
noTnyHo Jpyrauvju usrien (ciuka 40). Mace cy pacropeheHe mo 1eiaoMm oricery y
untepany ox 0 o 1000 Da. V cmektpy ce takohe jaBiba u Mosiekyiacku joH (393 Da),
ald je OH MaJol MHTE3UTeTa IITO je HajBepOBaTHHUjE MOCIeAHIa HYKIeo(UIHOT
MIpUIIajarka eNEKTPOHA Ha IEHTPAIHU 0 MoJIeKya. JJoMHHATHY MK UMa BpeaHoct 714
Da mTo ce Moxke TymauuTH aumepuszainuojM monekyna DTPA y3 ormymrame yetupu
Mosiekyna Bojae. Takohe, muk koju uma BpeaHoct 741 Da je Hactao aumepusaruojm
monekyna DTPA y3 ornymrame Mojekyia aMoHHMjaka U eTuHa. MHaue, monexyian DTPA
TpIe BUUIECTYKY (hparMeHTalujy na Tako UMaMoO NMUKOBe ca BpeaHoctuMa 45 Da u 62
Da, mro oarosapa MoJIEKyJICKUM MacaMa KapOOKCHITHE IpyTIe U YIJbeHEe KUCEITUHE.

Cnexrap cmeme YCl; u DTPA je 3HaTHO MpOCTHjU M Ha HEMY CE€ youaBajy JBe
rpyne nukoBa: oko 200 Da u 160 Da. Maca ox 200 Da orosapa Be3uBamy UTpHjymMa U
DTPA monekyna y3 ryouTak MoJieKyja YIrJbeH JUOKCHJa, MeTaHa U amoHMjaka ([DTPA
+Y* - SH" - CO, —CH4 —NH;]»). U mpyru muk ca macom ox 161 Da oxrosapa nctom
11a0JIHOHY 1IeTlaka ca TOM pa3jIMKOM IITO C€ Y OBOM Cly4ajy T'yOM W MOJIEKYyJ BoJe
([DTPA +Y’" -5H™-CO, —-CH4 —NH; —H,0]%). O6e oBe BpcTe motudy ox Komiekca [Y
DTPA]~.

VY cnektpy monekyina DOTA ce Buje HEKOJIMKO TOMUHAHTHUX ITUKOBA KOjU MOTHYY
0J1 IPOTOHA KOJH je pearoBao ca HeyTpamHuM moiiekyiaom (405 Da u 203 Da). Takohe
MOe Jia ce mpeTnocTBU Ja je Mojekynl DOTA nocrta crabuiiaH W Ja TEIIKO MOJJIEKe
uenamy. JeTuHu MHTE3UBHUJU MUK KOJU C€ MOKE MOBE3aTH ca LenamweM moiekyna DOTA
uma BpenHoct 304 Da. Cpenuna T1j. parBapad Takohe mma yTuIaj, Tako LITO c€ Ha
mosiekysn DOTA Be3yje jon HaTpujyma 1 qo0uja ce nmuk Ha 427 Da.
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+ HC==cH + 4H"

o

T

T
Q
[}

[DOTA +Y3" - 4H" -C,H, |
Cauxka 65. Cmpyxmypa komnaexca umpujyma ca DOTA dobujenux ESI MS mexnuxom.
anpuxas jona [DOTA + Y - 4H']" u 6) npukas jona dobujenoe yenaroem
[DOTA +Y*" - 4H" -CoH, |

Cnexrap cmeme YCl; u DOTA He caapxu MHKOBE KOjU Cy C€ HAIA3UIIN Y CIIEKTPY
gucte DOTA mTo Hac HaBoau Ha 3akipyyak naa je Y(III)-jon y moTmyHocTH Be3aH ca
xenmaTopoM. BesnBame uTpujyMa ce 0ABHjaio Y3 OTHYIITAkE YETUPH MPOTOHA TIPH YeMY
je mobujen nuk Ha 489 Da. 3natHo Mawu nuk (Ha 463 Da) je nobujen BeauBameM Y (I11)-
jona ca DOTA npu yemy ce ryOu ¢pparMeHT eTHHa.

be3 063upa Ha oxnoc Y (II)-jona u nuranga, koju cy u3Hocwu 1 : 1,1 :2ul:3
JO0OMjeHHU CIIEKTPH Cy MOTIIYHO MCTH.

HajsepoBartnuje crpykrype komiiekca Y (III)-jona ca DOTA cy nare Ha ciaunu 65.

5.2.4. Kommiexkcupame Y (I1I)-jona nunpoduiokcanuaom

Kommnekcupamwe Y(III)-jona nunpodaokcaliliHOM HMCIUTUBAHO j€ MOTEHIMOMET-
pHjcKOM THTparmjom npu uetuM yerosuma (0,15 mol dm™ NaCl, 310,0 £ 0,5 K) kao u
koMmiuiekcupamwe Y (III)-DTPA. Vpahene cy Tpu tutpanuje y kojuma je onnoc Y (I1I)-jona
nu DTPA usnocuo 1 : 1,1 :2u 1 : 3, aTuTpaninone Kpuse cy JaTa Ha CIULU 44.

Ha cnumm 44 ce BuauM momepame TUTPALMOHUX KPUBHMX YIECHO, C THM IITO je
HajMamke IMOMEpeHa KpuBa y KojuMa je oaHoc koHueHtpauuja Y(III)-joma m CPFX
u3Hocuo 1:1, 1Ok je HajBUINE MOMEpeHa KpHBa ruae je ogHoc 6mo 1:3. Xopu3oHTaIHO
pactojame u3Mel)y TUTpallMHUX KpUBUX KOje Cy JoOHjeHe MPUJIMKOM TUTpPALUj€ YUCTOT
munpodokcaliia W TUTpaLWje CMelle HTpHjyMa W LUIPO(IOKCAI[MHA OJroBapjy
KOJIMYMHU BOJIOHUYHUX JOHA KOJU C€ 0CII000/Ie MPHINKOM KOMIUIEKCHUPama, YKOJIUKO CE
y pacTBOpy Haja3e caMoO JB€ BPCTE jOHa, MPOTOHOBAaHM W JAEMPOTOHOBaHM oOnMK. Ha
OCHOBY Tpaduka ce MOTy MPOIICHUTH CPEIbU JIMTAHIHA OPOjE€BH 32 TUTPAITMOHU CUTEM.
Cpenmwu suragau Opoj pacTe YKOJIMKO je OJHOC MeTana M juraijaa Behu, Tako jaa je
Hajsehu npu ogHOCY MeTaut : murana = 1:3.
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Ciuka 66. Jucmpubyyuonu oujazpam xomnaekca Y(III)-CPFX y 0,15 mol dm™
NaClua 310,0+0,5 K

Kpuse ¢opmupama cucrema Y(III)-CPFX cy mare Ha cnumu 55 kao 3aBHUCHOCT
CpeAmer TUraHaHOT Opoja 01 HETaTHBHOT JIOTapUTMa KOHLIEHTPAIH]je HUIPOQIIOKCcCanHa.
Kpuse ce pazmMumonsnaze Ha camMOM IOYETKY, NPU MaJIUM BpeaHocTuMma 3a 1. CBe Tpu
KpuBe UMajy MUHUMYM Ha pH Bpennoctu uzmely 4 u 5 kana ce popmupa XuIpOKCUIHH
KOMIUIEKC. 3a ofHOC UTpUjymMa M uumnpoduokcanuna 1:1 mMakcumaiHa BpeqHOCT 7 je
npuOIKHA JeAMHUIIN IITO oAroBapa dopmupamy kKomiuiekca popmyne YH,CPFX. Koa
olHOoca 1:2 MakcuMaiaHa BPEJHOCT JIMTaHAHOT Opoja M3HOCH 2, IITO OAroBapa GopMyiu
YH,(CPFX),. Makcumanau nurangHu Opoj 3a omgHoc 1:3 m3Hocw 3, mTO OAromapa
¢dopmynn YH,(CPFX);. ¥V oBum gopmynama n moxe aa uma Bpennoctu -1, 0, 1, 2 u 3.

Ha ocHoBy m00MjeHHX BpEIHOCTH KOHCTAaHTH CTAaOWJIHOCTH HaIpTaH je
IUCTpUOYLIMOHU JMjarpam, MpuKazaH Ha cauuu 66. JloOujeHu pesynratu cy ynopeheHu
ca JINTepaTypHUM IOJalliMa 1 TOTBphEeHo je 100po crarame.

Cucrem Y(III) - uunpoduiokcanmH HHUje paHHUje MpoydaBaH Ma Cy KOHCTaHTE
dbopMupama U crielnyjamyje npeu nyt ypahenu y oBoj te3u. [Iperneaom cnuke 66 Buau ce
Jla Cy JOMUHAHTHU KOMILIEKCH [YHCPFX]*", [YHZ(CPFX)Z]5 "1 [Y(CPFX),]".

Kommiekcupame munpodiokcannna nounmwe Ha pH 3 kana ce crBapa [YHCPFX]
BpcTa Koja JocTiwke MmakcumMym Ha pH ~ 5. Oxo pH 7 je nomuHaHTHa Bpcra
[YH(CPFX),]*, y3 KOju Cce Tpaju U [YH3(CPFX);]*". Ha Bummm pH (m3mehy 8 u 10) ce
CcTBapajy W Apyre BpcTe Kommieca WTpujyma u mumpoduokcammna: [YH(CPEX)3]™,
Y (OH)(CPFX),, [Y(CPFX),]" n Y(CPFX);. Ha pH Bpensoctuma Behum on 10 He momas3u
710 CTBapama KoMIuiekca, Beh nomunupajy xuapokcuan: Y(OH)s; (kao HajiOMMHAHTHU]N),
[Y(OH),]" u [Y4(OH)]®".

Kommieke [YHCPFX]3+ MOYKE J1a HACTAHE Ha JBa HAUYMHA!

3+

[Y(OH))*" + H,CPFX" — [Y(HCPFX)]’" + H,O (164)
)51
Y'" + H,CPFX" — [Y(HCPFX)" + H" (165)

VY mnpBoM ciydajy, KOMIUIEKC HacTaje Ha BHIIMM PH BpeaHOCTHMa peakiyjom
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XUApONMTHYKOr  Kommmekca wmrpujyma  ([Y(OH)]*) ca karjoHcknMm  0GIHKOM
nunpodirokcanuaa. Jlpyrn HauMH je peakumja Y'  joHa, KOjU je JOMHHAHTaH Ha pH
BpEIHOCTUMA JI0 7,5, ca KaTjOHCKUM OOJIMKOM ITUIPO(IOKCAIHHA.

HajsepoBarHuja cTpykTypa OBOT KOMILIEKA je JaTa Ha cluiu 67.

1
|
1
Y2

Ciauka 67. Hajeeposamnuja cmpykmypa [Y(HCPFX)]? "y pacmeopy

Ha Behum Bpeanoctuma pH noMuHaHTaH je KOMILIEKC [Y(HCPFX)z]%KOjI/I MOXe
Jla HACTaHE Ha J[Ba HAaYHMHA!

[Y(HCPFX)]’*+ HCPFX* — [Y(HCPFX),]’* (166)
)51
Y + 2H,CPFX" — [Y(HCPFX),)’" + 2H" (167)

MexaHu3aM npBe peakiyje je A00MjeH y3 MpeTIOCTaBKy Ja je y peakuuju
Y4EeCTBOBAO “zwitter” joH IUMPOhIOKCAIIUHA.

CrBapame komiuiekca Ha pH Behum ox 9 He O6u Ouno moryhe momrTo ce Ha TUM
BpenHoctuMa Y (III)-jon Hanmaszm xao HepactBopHH Xuapokcua Y(OH)s. Kako na pH 9
noctoju xommreke [Y(CPFX),]" koju je 1OMMHAHTaH, TO Ce MOXe MPETIIOCTABUTH Ja Ce
TOKOM HacTajama MPEeTXOJHUX KOMIUIeKca nmosehasia KHCENOCT pacTBOpa Tako Jia ce Ha
BpennHocTH pH = 9 mamasm Bpcra Y(OH),” Kkoja pearyje ca joHOM IMIpodIOKCAIlMHA
CPFX mo cnenehem MexaHU3MYy:

[Y(OH),J*" + 2CPFX — [Y(CPFX);]"+ 20H (168)

HajsepoBaTHHja CTpyKTypa OBOT KOMILJIEKCA j€ JaTa Ha CiuLu 68.

: L
|
Camka 68. Hajeeposamnuja cmpykmypa [Y(CPFX),]" y pacmeopy

132



Juckycuja pesynrara

30% on ykymHEe KOHIEHTpaluje cBux Bpcra Ha pH m3mehy 9 u 10 ornama Ha
komiiekc Y (CPFX); koju HajBepoBaTHHje HacTaje Ha ciieichu HAauMH:

[Y(OH),]" + 3CPFX — [Y(CPEX)]+ 20H (169)

HajBepoBaTHuja cTpyKkTypa OBOT KOMILIEKCA je AaTa Ha ciuiu 69.

Camka 69. Hajseposamnuja cmpykmypa [Y(CPFX)3] y pacmeopy

On mamwe nomuHanTHuX Bpcta Y(HCPFX); ce mojasibyje Ha pH 7 (oko 10 %) koju
HajBEpOBAaTHU]E HACTA]e Ha cliefichn HaUWH:

Y*"+ 3HCPFX — [Y(HCPFX);]** (170)

Kowmmnexc[Y(HCPFX),CPFX]*" Jj€ MaJlo 3acTymbeH y pacTBopy. HberoB HacTaHak
MOXKe€ C€ 00jaCHUTH:

[Y(OH)*" + 3HCPFX — [Y(HCPFX),CPFX)*" + H,0 (171)

HajBepoBaTHuja cTpyKTypa OBOT KOMILIEKca je AaTa Ha cauuu 70.
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Cauxka 70. Hajeeposamnuja cmpykmypa [Y(HCPFX),CPFX] " y pacmeopy

Crnaba 3acTyIJbEHOCT OBOT' KOMILIEKCA CE MOXKE 00jaCHUTH MajlOM BEpOBaTHONOM
HacTaHKa NPOTOHOBaHOr oOJuka munpoduokcannna Ha pH 8 kama ce KoMIwiekc

dhopmupa.
dopmupame xujapokco komiekca [YOH(CPFX);] na pH 10 ce moxe oGjacHuTH
cienehom peakiujoMm:

[Y(OH)]*"+ 2CPFX — [YOH(CPFX);] (172)

HajBepoBaTHHja cTpyKTypa OBOT KOMILIEKCA j€ AaTa Ha ciuuu 71.

Camka 71. Hajseposamnuja cmpykmypa [YOH(CPFX),] y pacmsopy

Mana 34aCTYIIJbCHOCT OBOI' KOMIUJICKCA Y pPacTBOPY je y carilaCHOCTU Ca MaJIOM
KOHCTaHTOM CTAaOMJTHOCTH OBOT KOMILJIEKCA.
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5.2.5. ESI-MS mepeme KOMILIEKCHPakba UTPUjyMa ca HUNPO(IOKCALMHOM

bunapuu cucreM UTpHjyM-IUNPOGIIOKCAIMH je TIPOoydaBaH Kako OM ce MOTBpIUIIa
cnuka JjJoOujeHa moTeHmuoMmerpujckoM tutpanujoM. Crekrtap cmemnie Y (III)-jona u
unpodIoKcaliHa KOjU je MpHKazaH Ha ciouiy 43 je omabpaH Kao penpe3cHTATHBHU
npuMep JOOMjeHUX CIIOKEHHX CUTHaja. Benwku Opoj cUrHaia oarorapa KiacTepuMa
Pa3NIMYUTOT cacTaBa yKJbyuMjyhu mumpodrokcanuH, MpoTOH, HATPHjYM M XUAPOKCHTHH
joH. O MHOIITBA CUTHAIA U3BPIICHA j& KapaKTepU3allhja HEKUX BPCTa KOj€ UMajy UCTH
cacTtaB Kao M BpCTe Koje Cy M0OHjeHe MOTEHLIMOMETPUCKOM THTpamujom. Y tadenu 25
JIaTe Cy HajBaXHU]Ee m/z BPEAHOCTH KOj€ OJIrOBapajy TMO3WUTHBHO HACJIECKTPUCAHUM
Bpcrama ¢opmupanuMm y pactBopy Y (III)-uunpodnokcanun. @parmeHTtanuja Koja ce
nemaBa y ESI ypebhajy HajBepoBaTHHje HMje NpOy3pOKOBaHAa HHUCKHUM HAIlOHOM Ha
eKCTPAaKIMOHUM eJIeKTpoiamMa, Beh je BepOoBaTHO TOCIEAWIA aKTHBAIHjEe MPUIUKOM
cyaapa YHCPFX u YH,(CPFX), jona. Tokom cynapa ce nemiaBajy ryoMuy HEYTpaTHUX
monekyna CO,, NH;, HF. Monekymu CO, HajBepoBaTHHjE€ MOTHYY OJI KOOPIMHOBAHUX
COOH ¢yukunonannux rpyna. I'yourak HF u NH3 je pe3ynToBan nectpykuujom jesrpa
UIpoQIIOKCcalyHa, ajld yIpKOC TOME KOOpIWHAIMOHA Be3a METAJTHOT joHAa MOXe OWTH
ouyyBaHa 300T yJaJbeHOCTH KOOPJIWHAIIMOHUX MECTa Y OJHOCY Ha ()parMEHTHCaHy Be3y.
[IpousBoau anumyje Koje cy npoHal)eHu cy yoOH4uajHU 32 OBE CUCTEME.

ESI-MS annunze notsplyjy pesynrare noOujeHe TEXHHKaMa PaBHOTEXE 3aTO ILITO
Cy UCTH KOMIUIEKCH JIeTeKTOBaHH y racHOj ¢asu (MLs). Cama ESI-MS Texnuka Huje y
MOThHOCTH a2 AMCKPUMMHUIIE Jpyradnje BpCTe Koje ce Hajlas3e y pacTBopy.

5.3. Buocnenujauuja Y'* jona

JoHM MeTana Koju y4ecTByjy Y OMOXEMUjCKUM MPOLECUMa Y OPraHu3My, MOT'Y OUTH
BE3aHU 3a MPOTEWHE TIa3Me, KOjU HHUCY Y PaBHOTEXH ca okoidHuUM Quyunom. Taxohe
Mory OMTH Be3aHM 3a NpPOTEWHE ClabUM Be3aMa KOju MOTy OUTH Yy PaBHOTEXKH ca
OKOJHUM (PITyHJIOM, Ka0 jJOHH B€3aHU y KOMITJIEKCE (Ca HUCKOMOJIEKYJIapHUM JINTaHIuMa
KpBHE IUTa3Me) WM Kao cioboaHu joHu Mmetana [164]. Kako cy KoHIleHTpaldje joHa
MeTana (Ouio 1a cy Be3aHW y KOMIUIEKC WM Jia Cy CJI000JHU) y OpraHu3My BpJIO Malie
(pmol dm™), To je BWHXOBO OapehUBar-E H3BAH TPAHHIA AeTEKIMje BehWHE AHATUTHUKIX
Meroaa. 300r Tora ce mpuOerio MerojgaMa KOMITYTepCKe CHMYJalldje TaKo IITO Ce
MOLIUIO  OJl TMO3HATOI cacTaBa XyMmaHe KpBHe Iutazme. [lomamm o  yKymHUM
KOHIICHTpallijaMa JIMTaHa/ a U METaJTHUX JOHa Y KPBHO] TIJIa3MHU JIaTu Cy Tabenu 26.

VY kommjyTepckoM MojenoBamy je kopuurhen Mejos (May) mozen [165] y xoju cy
VHEIIEHE BPEIHOCTH KOHCTAHTH CTAaOMITHOCTH WTpHjymMa ca 43 sura"aga wMajie
MOJIEKYJICKE Mace KOjH ce Hajlaze y KpBU. OBU MOJAIM Cy Y3€TH U3 JIUTEpaType U BUXOBE
BpEIHOCTH Cy nare y Tabenu 27. Y Mojen cy yHETe W TPOCEYHE KOHIIEHTpAIHje
METaJHUX jJOHA Koje ce Hamaze y kpBH. KoHIIEHTpaluja UTpHjymMa Koja je y3eTa y OBOM
Mozeny je 6mra 1 x 10~ mol dm™, mTo oaroBapa KOHLEHTPALHjH WTPHjyMa Koja ce
KOPUCTH Yy paJuMOHYKJIEUIHO] Tepanuju. [lomamu o KOMIjyT€pPCKOj CUMYyJalUju Cy
nobuBeHu momohy mporpama HySS 2006 xoju pamu moxy Windows omepatuBHUM
cHCTEMOM. Y MPHIIOTY Cy JlaTe MacKe 32 YHOC YKYMHHMX KOHCTAaTH CTAaOUIHOCTH UTPHjyMa
ca MaJIMM MOJIEKYJIMMA.
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Tab6esa 26. Mooen kpene niasme 3a pauynapcko mooenosarbe[165]

KommnonenTa (ml(fi)-l:llrll;'3) KomnonenTa (mlﬁi)_?;:l'l_3)
IIporeunu Heoprancku Juranau

Xymanu cepym anoymun (HSA) 7,2x10" Kap6onar (CO5Y) 2,5%107
Tpanchepun (T1) 2,5x107 ®ocdar (PO,Y) 1,6x107

AMHHOKHCEJTHHE Tuoumjanar (SCN)  1.4x107
Ananun (Ala) 3,7x10™ Cumukar (Sil) 1,4x10™
AmunoOytupar (Ambu) 2,4x107 Cyndar (SO4Y) 2,1x10™
AprunnH (Arg) 9,5x107 Awmonnjak (NH5) 2,4x107
Acnaparus (Asn) 5,5x107 OH 1,2x10°°
Acnaprar (Asp) 5,0x10° KapOokcuinne kucesinne
Lucrenn (Cys) 2,3%107 Lutpar (Cit) 1,1x10™
Luctux (Cis) 4,0x107 Jlaxrar (Lac) 1,8x10°
Hutpymus (Citrl) 2,7x107 Mauar (Mal) 3,5x107
Inyramus (Gln) 4,8x107 Oxkcanar (Oxa) 1,2x10°
I'myramunat (Glu) 5.2x10" [Mupysar (Pyr) 9,5x10”
I'mutue (Gly) 2,4x10™ Cammununar (Sal) 5,010
Xuctuaus (His) 8,5%x10” Cyknunar (Succ) 4,2x107
Xucramut (Hsn) 1,0x10*® Ackopbar (Asc) 4,3x107
Xunpokcunponunar (Hypro) 7,0x10° MerayHu joHun
Wsoneyunar (Ile) 6,5x107 Ca™ 1,43x107
Jleyrun (Leu) 1,210 Mg** 6,48x10™
JImuu (Lys) 1,8x10™ Cu** 1,0x10™"®
Mernonun (Met) 2,9x107 Fe** 1,0x10™"
Opuurus (Orn) 5,8x10” Fe’* 1,0x107%
OennnanannH (Phe) 6,4x10” Pb** 1,0x10™
Iponus (Pro) 2,1x10™ Mn** 1,79x10"
CepuH (Ser) 1,2x10™ Zn** 1,0x10”
Tpeonun (Thr) 1,5x10™ Al 5,0 x107
Tpuntodocdar (Trp) 1,0x10° Gd** 1,2x10°
Tuposus (Tyr) 5,8x10” - -
Basuu (Val) 2,3x10™ - -

Koncrare crabunHocty xomiuiekca Y (III)-jona ca nuragHuma masie MOJIEKYJICKE
Mmace (Y-LLM), koje cy npukazane y Tabenu 27, cy yHeuene y nporpam HySS 2006 kaxo
Ou ce ojapeawie NOMUHAHTHE BPCTE KOj€ C€ Hallaze y KpBHOj Iiazmu. JuctpuOyuwmja
Y (III)-jona je uzpauyHata ca pazauuuTUM KoHueHTpanujama Y (III)-jona y unTepBany on
1,0x10” 1o 1,0x10° moldm™ u T pe3yxrraru cy npukasanu y tabenu 28. U3 tabere ce
BUIM Ja noBehame yKylmHE KOHIEHTpalWje HUTpHjyMa JOBOAM JO II0OjaBE€ TEIIKO
pactBopspuBHUX KoMmIiiekca. Y(COs); mocTaje TOMHHAHTHO jJeAUEEHe Kaua je
xonnentparmja Y (II)-jona y uarepsany ox 1x10° 10 1x10~ mol dm™.

Hakon wu3padyHaBama JOMHMHAaHTHX KOMIUIEKCA y TpOrpaM je YKJbyueHa U
Bpenoct 3a kommreke Y (I1T)-jona 1 DTPA xornentparuja 1x10” (mol dm™). JoGujenn
pesyarar Ham mnokasyjy Aa je Y(II)-jor 100 % Besan y xommiekc ca DTPA, nmok ce
komiuiekcu YCit, Y(COs3),, Y(CO3) u YCity, koju cy OuWIM JTOMHUHATHTHU y KpPBHOJ
1a3Mu ryoe (lbUXoBa BPeIHOCT je PakTU4HO 0).
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Tabena 27. Koncmaume cmadbuinocmu umpujymosux KOMnIeKca y Kp8HOj Nidasmu

Y-LLM  B,qr Y-LLM B, or Y-LLM B, qr Y-LLM Bp,ar
BpcTe BpcTe BpCTE BpCTE
YH, 7,80 YHis 3,00 YHCit 9,30 YAsn 5,46
YH, —14,04 YLeu 6,09 YCit 6,80 YAsn, 6,58
YH., -17,00 YLeu, 8,16 YLys 3,10 YAsp 4,75
YH,; -26,0 YAla, 8,09 YH2Cit 10,86 YAsp, 8,42
Y3H ;5 -33,8 YSal 8,68 YCit2 10,17 YSer 5,53
Y4H ¢ -32,0 YTrp 5,48 YLac 2,80 YHSer 3,50
Y(SCN) 1,60 YH,(PO,) 4,30 YLac, 5,33 Y(COs) 5,71
Y(SCN), 2,90 YTyr 2,90 YLac; 6,95 Y(CO5), 10,33
Y(SCN); 3,40 YHTyr 4,43 YSal 8,68 Y,5(CO3), 6,98
Y(SOy) 3,51 YCys 4,90 YAla 5,42 YPro 5,50
Y(SOs), 5,34 YGlu 4,82 YMet 5,72 YPro2 10,21
YOxa 5,74 YGIn 4,72 YPhe 3,49 YH 3 19,9
YOxa, 10,09 YGln, 8,05 YVal 4,79 YPOy 16,98
YGly 5,06 YTrp 3,70 YVal, 9,06 Yy(COs) 5o —31,52
YMal 4,60 Ylle 6,11 YThr 3,70
YHMal 8,14 YCys 4,90 YHypro 4,52
YMal, 7,56 YArg 3,20 YHypro, 8,92
Ta6ena 28. Jomunanmnu Y(II) komnnexcu y Kpenoj naasmu
VEYIHA KOHUCHTPAIIGA 1100 1x10%  1x107  1x10°  1x10°  1x10°
Y (mol dm™)
YCit 47,63 47,63 47,62 6,27 0,49 5,04
= Y(COs), 32,49 3249 32,5 4,28 0,33 5,93
5 % Y(CO3) 10,60 10,61 10,61 1,40 0,11 2,06
; 3 YCit, 2,98 2,98 2,98 0,39 0,03 0,16
YOxa 1,57 1,57 1,57 0,21 0,02 0,24
Y2(CO3)36) 0 0 0 86,84 98,98 85,64

5. 4. Ilnazma moomau3aunnonn ungexce (PMI)

Edukacnoct ucnutuBanux nuranana (DTPA u nunpodnokcanun) na MoOuIn3yjy
JOHa MeTaya U3 JAOMITHIX METAI-TIPOTENHCKUX KOMIUIEKCa MOXKE C€ MCKa3aTH Kao OJTHOC
YKYIHE KOHIIEHTpAllMjeé KOMILJIEKCA Majie MOJIEKYJICKE Mace y Xenaropy U YyKyIHe
KOHIICHTpaIlije KOMILJIEKCa Maje MOJIEKYJICKE Mace Y HOPMalaHO] KpBHO] mazmu. OBaj
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OJTHOC C€ Ha3MBa IUIa3Ma MOOWJIM3AlMOHU WHAECKC win PMI wHIExkc u mpBH myT ce
nomMume y pany Meja v Bunujamca (Williams)[165].

PMI YKynHa KOHLeHTpal{ja KOMIJIEKCA MaJie MOJIEKYJICKE Mace Y XeJaTopy

YKynHa KOHLeHTpal{ja KOMILJIEKCA MaJie MOJIEKY/ICKE Mace Y KPBHOj IJIa3MHU

PMI se rpaduuku ce mpukasyje kao (yHKIIMOHAJHA 3aBUCHOCT joraputmMa PMI
BPEIHOCTH O] JIorapuTMa KoHIeHTpanuje xenaropa (-log PMI = f(-logDTPA)). Ha cnuuun
72 cy nate ynopenHe kpuBe PMI BpeTHOCTH 32 KOMITJIEKCE HTPUjyMa ca JIMTaHIMMa KOj!
cy ucniutuBanu y oBoj Te3u (Y-DTPA u Y-CPFX). Kao ynopenna kpiuBa Ha HCTOj CIULA
je nata u PMI kpuBa 3a Y-EDTA.

Y-DTPA

-log PMI

= = = Y-cipro

= = Y-EDTA

-logL

Camka 72. PMI kpuee ca nueanouma

Ca cnuke ce Bunu 1a DTPA naj6osbe MmoOunue Y (I11)-jone y onnocy Ha EDTA u
nunpodIoKcanuH. Y OBOM HH3Y IUIPOQIIOKCAIIMH TTOKa3yje JaeKO Mamy CIIOCOOHOCT
MoOmiIn3anyje y oqHocy Ha apyra jBa juranjna. PMI kpusue 3a DTPA u EDTA umajy
UCTU OOJWK IITO jeé U OuYeKHBaHO momTo cy ob6a muranma ,,EDTA tuma". Beha
epukacHoct DTPA y mo6unuzanuju Y (II)-jona y onnocy Ha EDTA moxe na ce Tymauu
BehuM OpojeM KOOpAMHAIIMOHMX IIEHTapa 3a Koje ce Bezyje MeTan. Pasnmo3u 300r Kojux
IUOpOQIIOKCAllUH TOKa3zyje Mamy CIOCOOHOCT MOOWIM3alMje Cy HHXKE KOHCTAaHTe
CTaOMJIITHOCTH KOMILIEKCa, KOje Cy TOcCielulla YUHBEHHUIEe JAa Iocedyje caMo JBa
KOOp/AMHAIIMOHA LIEHTPA 3a KOj€ MeTaJ MOKE J1a CEe BEXKe.

5.5. Memo0OpaHcKka eKCTpaKIuja

Kama je cucrem pammoaktuBHOT Sr-90 y paBHOTEXH y pacTBOpY ce Hamasze
MoJijeTHaKe KOIUYHHE Osr u Y. [TpunukoM MeMOpaHCKe eKCTpakildje je MOTpeOHO
W3/IBOJUTH CaMO UTPH]YM, Tj. JIa ITO Beha KOJUYMHA UTPHjyMa Tipehe u3 gfoHopcke daze
y Oprancky ¢a3sy a 3aTHUM H Yy aKIenTopcky ¢a3zy. 3aapKBame UTpUjyMa U CTPOHIIUjyMa Y
opraickoj ¢asu tpeda na 0yJae MUHUMAIIHO, @ HajMamke MOBOJbHA CUTYallHja IPECTaBsba
peeKcTpaxoBame CTPOHLIMjyMa U3 OpraHcke (ase y akuenTop.

Kox nperxonHux HcIuTHBaWa, y JABOCTENEHO] EKCTpaklWju, HaljeHO je na ce
naptuimonn  koepunmjeHtn Y (III)-joHa, mpum wuCTUM KOHIIEHTpalyjamMa KHCEIUHE,
nosehaBajy ca moBehamem caapkaja Hocaya y OpraHckoj ¢aszu. YTHIQ] OpPraHCKOr

138



Juckycuja pesynrara

pacTBapaya y CMHCIY KHCEJIOCTH JIOHOPCKOT pacTtBopa M KouueHTpamnuje DEHPA y
opranckoM pacreapady (0,1 mol dm™ HCl u 15 % DEHPA), na excrpakiujy Sr(Il)-jona
u Y(III)-jona je taxohe umcrpaxkumBan. Kopumiheme nonexkaHa, yMecTo XeKcCaHa, Kao
opranckor pactBapada 3a DEHPA mnoka3syje Behe Bpennoctu Dy u @ 3a dakrope ~2 u
~4. Onasne je omnyueno na ce 15% DEHPA y noxekany xopuctu kao oprancka asa y
HapenHuM SLM exkcniepuMeHTUMa.

5.5.1. Yruunaj Op3uHe MNpPOTOKA [OHOPAa W AaKIEeNTOpa Ha e(PUKCHOCT
MeMOpaHCKe eKCTpaKIuje

Tpancdep Mace y KOHTAKTOPY ca KOHTHHYJIAHUM MPOTOKOM j€& YCIOBJbEH OpP3MHOM
poToKa (a3a y mporiecy u 300T Tora je UCIUTUBAH YTHUIIQ] POMEHE IPOTOKA JIOHOpA H
aKIENToOpa Ha EKCTPAKIMjy UTPUjyMa M CTPOHIUjyMa. Y TPUCYTHOM EKCTPAKIMOHOM
CHCTEMY Ca KOHTHHYJIAHUM MPOTOKOM Y IIYIJb0] MeMOpaHu, Op3uHa MPOTOKa JTOHOPCKE
daze (Op ), Koja uje Kpo3 CroJbHY CTpaHy KOHTAKTOpa, je MemaHa y omcery ox 0,8 no 4,7
cm’ min™ 10K je 6Gp3MHA IPOTOKA Y aKIeITOpcKoj hasu (0,) ApkaHa KOHCTaHTHOM Ha 0,8
cm’ min™. Kao wrto je npukasano ua cinrm 46, konnentpanuja Y (III)-joHa y JOHOPCKO]
¢da3u 3Ha4yajHO omaga ca OpP3MHOM TNPOTOKA M TAaKO TMPOIEC TNOCTaje e(QUKACHUjH.
PaBnotexxna konuentpauuja Y (III)-jona y noHopckoj (cp) u akuentopckoj (c4) dasu je
nmpuKaszaHa y tabenu 29, omakie ce BHIU Ja paBHOTexkHE koHuerpamuje Y (III)-jona Tj.
MuHuMyMm KoHreHtpaiuje Y (IlI)-jona koje mMory OuUTH JOCTUTHYTE y Opranckoj ¢asu
omnazgajy ca Op3sMHOM NpoTOKa AoHOpa. OBO je THUIUYHO TOHAIIAKE 32 JOHOPCKH —
KOHTpOJHcaHe MeMOpaHcke ekcrpakiuje [166, 167]. Kao mto je ouekruBaHO, paBHOTEKHA
koHueHTpauuja Y (III)-jona y akuentopy pacre ca noBehaweM Op3uHE IMPOTOKAa JAOHOPA
anu noehamwe xoHueHTpanuja Y (III)-jona y akuenropckoj ¢asu je Mame y nopehemy ca
omamameM y AoHopy 30or akymynanuje Y(II[)-jona y opranckoj daszu y memOpanw.
Mewmopujcku edekat (M) ce moBehasa ca moBehamem Op3uHE MPOTOKA JOHOpPa oA 4 10
31 %.

Tabena 29. Pasnomeoxcne xonyeumpayuje Y(II)-jona y Oonopy u axyenmopy u
napamempu eguxachocmu y yHKyuju 00 opsune npomoxa oonopa: Qq =

0,8 cm® min™, Vp/Vy = 6,2, €0 = 20,8 mg dm™, €1 =0

Op c c, Er E M
cm’ min™ mg dm> mg dm> % % %
0,8 10,7 57,4 48.6 442 4.4
1,6 8,4 64,6 59,6 49,8 9,8
2,4 5,8 71,2 72,3 54,8 17,5
3,2 2,7 73,8 87,0 56,8 30,1
4,7 2,1 77,1 89,9 59,3 30,6

CranmonapHe BPEIHOCTH €KCTPAKIMOHUX mapamerapa (£, Er u M) y 3aBUCHOCTH
on Op3WHE MPOTOKA JOHOpa MpHKazaHe cy Ha ciumu 56. Ca ciwke ce BHIETH Ja
edukacHocT yknamama Y (II)-jona (E£) 3HauajHo pacre (o1 49% mo 87%) ca moBehamem
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nporoka goropa ox 0,8 10 3,2 cm® min’, amu edekar je Mame H3paKEH ca NAJbUM
noehambeM mpoToka. OBO ce MOXKE TYMAauuTH caTypaiHjoM opraHcke (asze y mopama
MemOpaHa komIuiekcuma koju cy ¢popmupanu u3mel)y DEHPA ca Y (III)-jornma u Sr(1I)-
JOHHMa KOjU Y3pOKYjy ycmopaBame Mel)yImOBPIIMHCKOT KOHTAaKTa M OOHOBY CBEXOM
opranckoM (asom. Kako ce edpukacHoct ekcrpakuuje Y (III)-jona (E) me mosehasa ca
noehameM Op3MHE MPOTOKA JIOHOPA MOKE CE 3aKJbYUUTH JIa je jeJlaH JIe0 eKCTPaXOBaHUX
Y (II)-jona ocrao 3apobsbeH y oprackoj (aszm, Tj. 3apobibeH y mopama memOpane. To
3Haun na peexcrpakuuja Y (III)-jona (ERr) u3 opraHcke y akmentopcky ¢asy omaga ca
noBehameM Op3uHE mMpoToka moHOopa. Paznor 3a cy30ujeny peekcrpakuujy Y (III)-jona
MPYU BUCOKUM MPOTOIIMMA MOKE J1a JICKHU y YHIEHUIU Ja akymynupaH metan — DEHPA
KOMILUIEKC TmoBehaBa BHCKO3HOCT MeMmOpaHcke ¢aze ma je audysuja Y(III)-DEHPA
KOMILIEKCa KpO3 JIOJMPHY MOBPIIMHY MeMOpaHa-akientop orexana. [pyru moryhum
pasior 3a cy30oujeny peexctpakuujy Y (III)-jora Moke OMTH Maja KOHTaKTHA TIOBPIIMHA
y YTPalIkbOCTH WIYIUBET KOHTAKTOpPa Yy OJHOCY Ha CHOJballllky NoBpiiuHY. CIHYHO
MOHAIIAE j€ YOUEHO 3a EKCTPaKIWjy apOMAaTUYHHUX jeAWIbeHa y KOHTAaKTOpUMa ca
yIUbUM Kanuiiapama. [168, 169].

YTunaj pa3aumuuTux Op3uHA MPOTOKA aKIenTopa Ha euKacHOCT ykiamama Y (111)-
jOHa je mpuKa3aH Ha CIUIM 57, oJakjie ce MOXe BUACTH Ja €(pUKACHOCT YKIamamba
Y(III)-jona Gmaro pacte (~2%) ca moBehameM MPOTOKA aKIENTOPa, AOK j¢ €(hUKACHOCT
ekcTpakuuje nodospmana ca 60 Ha 72 % 30or cmamene akymynanuje Y(III)-jona y
MeMOpaHu.

[ToBehame mporoka akuentopa uMa yruinaj Ha excTpakuujy Y (Il)-jona, anu u Ha
exctpakuujy Sr(II)-jona. Kao mro je mpukazano y tabenu 30, ehuKacHOCT eKCTpakije
Sr(Il)-jona mpu TpoTOKy akuenTopa ox 1,9 cm’ min’ je wak mecer myra Beha mero
edukacHOT mpu Gp3uHE mpoToka o1 0,8 cm® min™'. Mehytum, peexcrpakumja Sr(Il)-jona
KOja je joIl yBeK Ha HUCKOM HHUBOY, nmoBehasa mpo6oj Sr(Il)-jona y pactBop akuenropa
IITO UMa HETaTUBaH yTHIIA] Ha IEJIOKYIIaH Mpoilec MeMOpaHCKe eKcTpakiuje. 300r Tora
npHMer-eHa Op3MHA POTOKa akuenTopa ox 1,9 cm® min™' Huje moBo/bHA 3a popMupare
Y50y reHeparopa, Tako Jia eKCTpakija mpu Behum mpotoruma akuentopa (Qa > 1,9
cm’ min'l) HUje AaJbe UCTITUTHBAHA.

Ta6ena 30. [lapamempu egpuxacnocmu Sr(ll)-jona y 3aeucnocmu o0 bp3une npomoxa

axyenmopa. Qp = 4,7 cm’ min'l, Vp/Vy=6,2, Cp = 20,8 mg dm'3, €= 0

Oa Er E M
cm’ min™! % % %

0,8 8,1 0,02 8,08

1,9 12,8 0,20 12,6
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5.6. [duckycuja pe3y/rara eJeKTPOXeMHjCKOT J00Mjamba Y u3 ,,home-made”
"Sr/”’Y reneparopa

Pesynratu nobujame UTpHjymMa €IEKTPOXEMHUCKUM IyTeM M KOHTPOJIAa KBAJIUTETA
IO0HMjeHOT TpPOM3BOJa Cy MpHKazaHu y mnornaBiby 3.10. OBako noOHjeH UTpUjyM ce
kopuctu 3a ooenexaBame DOTATATE.

Enexrpoxemujcko n1o0ujame je BPIICHO y JIBa CTYIHa Kako Ou ce 100uo mTo 0061
npou3Box 6e3 mpuMeca ' Sr. TOKOM OBHX €JIEKTPOJIH3a JONA3HIIO j& 10 MAGHX IPOMCHA Y
CTPYJU U TIOTEHIM]jay, ITO je MUPEKTHA IMOCieanuiia cMamema KoHieHnTpamuje Y (I1D)-
jOHA y PacTBOpPY KOjH je IVIABHHM MPEHOCHIIAL HacleKTprcama. [IpuHoc *°Y HAKOH IpBe
enekTpormse je m3Hocmo m3mehy 91,2% wu 96,1%, mok je mpuHoc °Y 'y APYroOj
enekTpon3u u3Hocuo mmehy 96,7% u 99,2%. Ykynan npuHOC HaKOH JIBE €IIEKTPOIIN3E
u3Hocuo je uzmely 90,5% u 93%.

KBanmuter moOujeHOr mnpon3Boja je WCIUTHBAH HA JBa HA4YMHA: MEPEHEM
pPalMOaKTUBHOCTH, Tj. MpahemeM paguoaKTUBHOT paclazna, ¥ XpoMaTorpa@)CKUM ITyTEM.
PagnoaktuBHM pacmajg ca  BpEeMEHOM HMMa CKCIIOHEHIMjalHy 3aBHUCHOCT  JIOK
JOrapuTaMcKka 3aBHCHOCT Jajeé IpaBy. 3aKpUBJBEHOCT JIOTApUTAMCKE IpaBe Kaaa ce
npHOMIDKaBa arcIcH (6:1M3y Hyle) ykasyje Ha MOCTOjambe * STy J0OHjeHOM MPOHU3BOLY.
OBo ce noraha 3aro mro *'Sr cramHO TeHepuime Y, IWTO 0BOAM a0 moBehama
aKTHBHOCTH ITPOM3BO/IA.

,,BARC” TexHuka npezacraBiba Op3y MeTony 3a ojpehuBame unuctohe M31BOjEHOT
Y, a u3BoaM ce Ha XpomaTorpad)cKOM MAIMPY HIIM TAHKOM CJ10jy. Y 0Boj MeTomm Y ce
xenatuzyje nomohy 2 — erunxekcun ¢ocponcke kucenune (KSM - 17) u ocraje Ha
TIOYETKY, 0K ST myTyje ca (poHTOM pacTBapada. MeToa je 3aBHCHA O BpeMeHa Koje
IPOTEKHE O M3/Bajiba 'Y, TAKO Ja ce ca MPOTOKOM BpeMeHa mosehaBa M CHrHAN KOjH
MOTUYE OJ] OHeUnIIhema Tj. O g,

5.7. duckycuja pesyarara gooujennx odnenexasameM DOTATATE ca Py

VY uusbaHoj Tepanuju KapluuHoMa, J0OUjeHUM Y ce BpIIH O0JIe’)KaBakE XenaTropa
KOJU HUMajy YyJIOTY Ja paJAMOaKTHBHMU €JEMEHT CIpoBeny 10 oapeheHor mecra y
opraHmsMy. Y 0BOj IMCEPTAIHjH CY IPHKA3aHH Pe3yNTaTh IpuMeHe 'Y 3a 00eneKaBarbe
anasiora comatocratuHa, DOTATATE. Camo obenexaBame je jeTHOCTaBHO: IOMEIIA]y
ce exBuMousiekyicke komuuuHe pactBopa Y(III)-jona m DOTATATE wu 3arpeBajy Ha
BojgeHoM kymatuiny Ha 368 K y Tpajamy om 30 muuyra. KoHTposa kBajauTeTa
o0eJekeHor MPOoU3Bo/ia je BpIIeHa xpoMaTorpadcekum paszaBajameMm nomohy HPLC-a u
nomohy SepPak C-18 konowne.

AHanuse, Koje cy BplleHe xpomarorpagckum pasasajamseM Ha HPLC-y Ham, nopen
mojaTaka O YHCTONM TPOW3BOAA Jajy W TOJATKE O CTAaOMIHOCTH OOEJIeKEHOT Ny
DOTATATE y 3aBucHocTH off BpeMeHa. [loOujeHn pe3yaTaTu cy MpHuKa3aHu y OOJIHMKY
paguorpama Ha ciuiu 51, ¥ Moka3yjy /1a je KBaJIMTET 00eJIeKEHOT MPOou3Boaa A00ap U
cTabuiaH y TOKy oj 24 yaca.

Metona xpomarorpadcekor pasasajama Ha SepPak C-18 komonu, je Op3a u naje
3aoBoJbaBajyhe pesymnarare. O6e MeToe 1Moka3yjy 100po ciarame pe3ysrara.
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6. 3ak/byuak

VY 0BOj AucepTanyju Cy MpUKa3aHU pe3ylnTaTu npoydaBama xuapoiuse Y (III)-jona
noreHuroMerpujckoM MerozoM y 0,1 mol dm™ NaCl, na 310 K. ITopex Tora, xuapoimsa
Y(III)-jona je mpoyuaBana u ESI MS meTomom, MOK je Talor HTPHUjyM-XUAPOKCHUAA
npoy4yaBan mnomohy SEM-a, Jle6aj — IllepepoBoM peHTreHCKOM u(paKIHOHOM
aHaJIM30M, TEPMOTPABHUMETPHUJCKOM aHATU30M M HUH(QPALIPBEHOM CIIEKTPOCKOIIH]OM.
Kommiekcupame Y(III)-jona ca DTPA, u nunpodiaokcaliHOM TpOoydaBaHO je
norenmpomerprjckom MerogoM y 0,1 mol dm™ NaCl, ua 310 K, 0K je KOMIUIEKCHpabe
Y (II)-jona ca DTPA u DOTA npoyuaBano ESI MS metonom.

[TorennmomeTpujcka Mepema, kKoja cy usBoheHa y pacrBopy Y(III)-jona y
XJIOPUJIHO] CpeauHu nmomMohy crakieHe enekrpoje nokasyjy aa Y (IIl)-jon xugponusyje y
cirabo kucenoj u HeyrpaiHoj cpeauan. Ca nmopactoM koHneHTpanuje Y (II)-jona mouerax
XHIpOJM3e ce moMepa ka HmwkuM pH BpemHocTuMma. Pesynratn maremarndke oOpane
nomataka xunapommze Y(II)-joma y xyopuaHOj cpenMHM TNPUMEHOM IporpaMa
HYPERQUAD 2006 yka3yjy Ha oOpa3oBame MoHoHykjIeapHux (Y(OH), Y(OH),,
Y(OH);) u mnonunynykieapuux kommiekca (Y2(OH),, Y3(OH)s, u  Y4(OH)e).
JloMuHaHTHU XuAPOAUTHYKK KomIuieke Y(OH) y yKyImHOj 3acTynJbeHOCTH HE Ipeia3u
20% najuHTe3uBHUjer THKa. KOHCTaHTe cTaOMITHOCTH JOOH]EeHUX KOMIUIEKCA CY:

Y(OH) log Bi-1=-7,71 £ 0,05

Y(OH), log B1.2=-16,42 £ 0,03
Y(OH); log B1.3=-26,01+ 0,03
Y,(OH), log B2, o =-14,23+ 0,05
Y;(OH)s log B3.s=-34,20 £ 0,07
Y4(OH) log B4-6=-37,10 £ 0,08

Pesynrtatu peHTreHCKe aHallu3e Tajora UTPHjyM-XUAPOKCHA, KOjU ce JoOuja MpH
TaJOXKEHY XUIPOTEPMATHOM METOJIOM, yKa3zyje Ha xekcayraony ¢gazy Y (III)-xuapokcuna
KOjU 3ay3uma mpoctopHy rpyny P63/m. OBu pesynrtatu ce cnaxy ca SEM ciaukoM Ha
K0JO] C€ BHJIE UTJINYACTE YECTHUIIC KOj€ Cy PEJIATUBHO jeqHaKkuX aumeH3uja (8 x 0,5 um).
HacynpoT Tome, Tanoxeme HATpHjyM-XHIPOKCHIOM 0e3 ayTOKJIaBHpama U Tal0XKeHe
nomMohy ypee 10BOJe /10 HacTajama aMOp(HOr Tajora, MITO C€ BUAM Ha PEHTIEHY Kao
myMm a Ha SEM-y ce He Buau jacHo aedunucan ob6bmuk. OBHM mojmanmu TOTBPhYjy
MPETIOCTaBKY J1a Ha BEJIMYMHY M OOJIMK YECTHIIA, TPETMAH TaJIoTa MOCye TajJoXKema urpa
MHOIO 3HAYajHUJy VyIOTy HEro caM TIOCTynak Tajoxema. Iloganu noOujeHu
TEPMOIPAaBUMETPHJCKOM AaHAJIU30M TIOKa3yjy Ja TaJol WUTPHUjyM-XHAPOKCHUAA CaAPKHU
KpuctaiHy Boay. OOpauyH ryOMTKa Mace ykasyje Ja mopej I'yOuTKa KpHCTalHE BOJE
MOCTOjU U TpachopMaliija UTPUJyM-XUAPOKCUAA Y UTPUJYM-OKCHUJT HA TeMIIepaTypH O]
873 K. Ha ocnoBy IR cnekrpockonuje ce Takol)e BUAM KpUCTAIHA BOAA KOja HECTaje pU
temneparypama Behum ox 473 K.

Koncrante mucommjamje DTPA oapehene cy mpu UCTUM ycloBHUMa Kao U Y
ciyuajy xumponmse u kommiekcupama (0,15 moldm™ NaCl, T = 310 K) u muxose
BPEIHOCTH CY:
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HDTPA* - log B11=9,95+0,02

H, DTPA* -log B1,=18,68+0,01
H; DTPA™ - log B1.3=23,30+0,03
H; DTPA - log B1.4=26,55+0,02
Hs DTPA - log B1.5=29,51+0,03

MareMarnuka aHaJiM3a €KCIEPUMEHTAIHHMX IojaTaka komiuiekcupama Y (I1I)-jona
ca DTPA ykazyje Ha ¢opmupame crabminor kommiekca Y-DTPA. Koucranrte
CTaOMITHOCTH OBUX KOMILIEKCa KOje Cy ojpehuBaHe NpU HCTUM yCIOBUMa Kao U KOJ
xugpoiuse Y (Il)-jona (0,15 moldm™ NaCl, T = 310 K) usHoce:

[YDTPA]* log B1,10=22,51 £ 0,03
[YHDTPA] log B1.1.1 = 24,41 £ 0,05

3a mMojenoBame KpBHE I1a3Me kopuitheH je komnjyrepcku nporpam HySS 2006
KOju yKJbydyje ocam joma merana (Ca*", Mg®', Zn*", Pb>", Mn®", Fe’', Fe’" u Cu®") xoju
ce y OpraHusMy jaBjbajy Kao MakpoeneMeHTH. [lopen Tora mopmen ykibydyje u 26
aMHHOKHMCENIMHA, 7 HEOPraHCKUX JHraHaua U 8 KapOOKCWIIHMX KHCEJIMHA Kao JIUTaHje.
Ilopen oBux moparaka, Koju cy y3eTd U3 MejoBor Mmojena, y mnporpaMm cy YHETe U
BPEIHOCTH KOHCTaTH cTabmiHOCTH 3a jorn oko 1000 xomruiekca koju ¢y y MehyBpemMeny
uaeHtuukosanu. [loganu o KOHCTaHTaMa CTaOMJIHOCTH Cy Y3€TH M3 JIUTEepaTrype Kao u
n3 JESS-oBe, NIST-oBe u IUPAC-oBe 0a3ze moparaka. Y3umaHe Cy OHE BPEIHOCTH
KOHCTaTH CTaOMIIHOCTH Koje cy Onmcke ¢usnonomkum yciaouma (T =310 K u I = 0,15
moldm™ NaCl). Vkomuko Huje Morio aa ce nolje 10 TAKBHX II0JaTaKa, OHIA Cy Y3HMAaHe
BPEIHOCTU KOHCTAHTU CTAOMIIHOCTH KOje Cy A0OMjeHe NMpH YCIOBUMA KOjJH Cy HajOIMKu
¢usnonomkuMm ycinosuma. Ha ocHoBy TepmoamHamuukux mnoaaraka (AH u AS) u
npumeHoM SIT u LFER Teopuje je BpiieHa Kopekiyja.

buoauctpubynuja Y(IIl)-jona y kpBHOj Iu1a3mMu je mpoydyaBaHa MOJEIIOBAKEM MPU
yeMy Cy y Mojed yHeTH mnojamu KoHcratu crabuinHoctd Y (III)-kommiekca y KpBHO]
IJ1a3MU KOju cy Aatu y Tabenu 27. YCTaHOBJbEHO j€ Jja IPU HIXKUM KOHILIEHTpalujaMma
(1x10”° mol dm™) urpujym rpamm KomImiekce ca IUTPATOM JOK je HPH KOHIETPALMjH
utpujyma o1 1x10”° mol dm™ ckopo caB WTpHjyM Be3aH je y OOJIHKY HEpPacTBOPHOT
kapOoHnarta (98,98 %).

Konu. utpujyma

(mol dm™) 1x10” 1x107
YCit 47,63 0,49
Y(COs), 32,49 0,33
Y(COs) 10,60 0,11
YCit, 2,98 0,03
YOxa 1,57 0,02
Y2(CO3)3¢) 0 98,98
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Kana je y MejoB Mojien yHenieHa ¥ BpeAHOCT KoHIeHTpanuje 3a DTPA xoja je ucra
kao u kouuenrparuja Y (II)-jora (1x10™ mol dm™) nobujeH je pe3yarar na je KOMILIEKC
YDTPA y pactBopy 3actymiber ca 100%. OBaj mogaTak HaM ykasyje Ha TO Ja je Moryhe
kopuctutd DTPA kao nuranja 3a uziyduBame UTPHjyM U3 opranusma [90].

[Torenmomerpujcka HCIIUTHBAKbA KOMIUIEKCUpamba Y (III)-jona ca
wunpodIIoKcanuHoM ¢y Takole BpmeHa npu dusnonomkum yeiouma (0,15 moldm™
NaCl, T =310 K). Koncranre koMIUIeKCHpama U3HOCE:

[YHCPEX]** log 111 = 13,98+ 0,01
[Y(HCPEX),]** log B2 =27,35+0,01
[YH(CPFX),]* log 112 = 16,50 + 0,02
[Y(CPFX),]" log B1o> = 10,80 + 0,02
[YOH(CPFX),]° log Bi.12=0,78 +0,03
[Y(CPEX);]" log Bios = 14,87 £ 0,01
[YH(CPFX);]" log B1.15 = 24,05 + 0,02
[YH,(CPFX);]* log Bios =31,45+ 0,03
[YH;(CPFX);]° log 133 = 39,47 + 0,01

VY OKBHpY OBE JOKTOPCKE JUcepTallije MCIUTUBAHU Cy M YCIOBM 3a ,,in house*
nobujame 'Y Koju 6M ce KOPHCTHO Y HyKIeapHOj Meaumued. Y je mobujan y Sr/Y
TeHepaTopy, a pas/iBajamke O] CTPOHIIMjyMa j€ U3BPIIEHO MEMOPAHCKOM E€KCTPAKIIM]OM U
€JIEKTPOXEMUJCKUM ITyTEM.

IIpBM HaYMH KOjU je UCIIUTHBAH 32 0/IBaja€ UTPHjyMa O] CTPOHLIMjyMa Ce 3aCHUBA
Ha JBO()a3HO] EKCTPaKIHUju y CUCTEMYy IIYIUbUX MeMOpaHa ca 3aTBOPEHOM
PEeLMpPKYJIalMjOM IOHOPCKE U aKIEeNTopcKe (ase.

VY npeTxoJHUM UCTIHUTUBABMMa y ABO(A3HOM E€KCTPAKIIMOHOM CHCTEMY, MOICOHH
koedumjent Y (III)-jona je pacrao ca omamamem konreHtpamuje HCI y BogeHoj daszu
(012 10 0,1 mol dm > HCl) u mosehamy kouuentparmje DEHPA y opranckoj dasu o1 5
no 40%. Kopumrhewem nopekaHa yMecTo XekcaHa, kao pactBapaya 3a DEHPA Boau
nosehamy cenapanuoHor ¢akropa Y/Sr yeTupu myTa.

[Tpu ucniutuBamy TpodazHor cucrema 3a cenapauujy Y/Sr ¢payke Y (III)-jona kpo3
SLM je omamao NMOK ce HAKOH 5-6 caTH HHjE€ YCIOCTBHJIO CTAallMOHAPHO CTame. Y
YKYITHOM Tpacgepy mMaca, OTHOp Y IIPEHOCY Maca Kpo3 JIOHOp je Bapupao o 86 10 95% u
3aBHCHO je 0]l Op3rHe MPOTOKa JI0HOpa. YKymnaH koeduiujeHT nperoca maca Y (I11)-jona
kpo3 SLM je 6Mo OupEeKTHO MPOIOpILHOHANIAaH MPOTOKY ITOHOpa, oK ce mpuHoc Y (III)-
JoHa y aknentopy noehaBao kana ce nosehaBao npotok obejy dasza u gocturao 72 %
TIpH IIPOTOKY akienTopa ox 1,9 cm’min”' u mpotok moHopa ox 4,7 cm’min”'. MelyTum,
po6oj Sr(Il)-jona kpo3 Teuny memOaHy Takole pacte ca mopacToM MPOTOKA Y CUCTEMY
TaKo J1a YCJIIOBM Mopajy OMTH ONTHMH30BaHM Kako OM ce Hallja paBHOTEXa u3Mehy
3axTeBa 3a BUcokuM npuHocoM Y (IIl)-jona y akuentopy u Huckum npooojem Sr(Il)-jona
kpo3 SLM.

Pesynratu koju cy mpHKazaHH Yy OBOM paay IMOKa3yjy Ja CHUCTEM IIYIUBHX
MeMmOpaHa ca peuupkymupajyhum (asama Moxe ga ce KOpHCTH 3a pasBoj — Sr/’Y
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. 90 .. .
reHEepaToOpCKOr cucTeMa koju he maBatu Y y dopmu Koja je oaroBapajyha 3a JUPEKTHO
KOMILUICKCUPAHE PA3IMUUTHM XEJIaTHUM areCMMa U MpHUIpeMame paarnodapMareyTHKa.

Enextpoxemujcka Merona ce 3acHHMBajla Ha JIBE OJ[BOjJCHE CIIEKTPOJIM3E MpHU
KOHCTAHTHHM IOTCHIH]aIiMa, KOje su obe30eljuBane usnpajame Y 63 IpHCYCTBa ST.
KBanurer m3zBojesor UY je mpaheHn MepemeM paJHOaKTHBHOCTH Y AYKEM BPEMEHCKOM
WHTEpBATy U MOMONY TaHKOCJIOjHE XpoMarorpaduje. JJoOMBeHN pe3ynaTaTu Cy Mmoka3aiu
na je Moryhe enexTpoxeMujcuM IyTeM ZOOHTH *°Y KOjH MOXe Ja ce KOPHCTH 3a Jalba
obenexxkaBama. YKyITHU MIPUHOC (HAKOH 00€ elNeKTposm3e) je 3a10BosbaBajyhu u kpehe ce
npexo 90%. Tako xobujern Y ce KOPUCTHO 3a obeNekaBambe pagnohapMICyTHKa KOjU
j€ aHaJOr COMATOCTaTHHA M KOjU C€ KOPUCTH y TPETMaHy HEONEepaTHUBHUX KaHIIEepa.
Anammsa ’Y-DOTATATE nomohy HPLC je mokasama fga je 0OIeXEHH IPOH3BOL
cTabuiiaH 1 HaKoH 24 cara.

Pesynratu mocTHUrHYTH y OKBHPY OBE JOKTOPCKE AMCEpTalHje Aajy IOIPUHOC Y
0oJbeM IO3HABaKY IMOHAIIAKA UTPUjyMa Y XYMaHOM OPraHU3MY TOKOM TepareyTcKe
IPUMEHE HWTPHUjyMOBHX XellaTa OOEJEeKEHUX PAAMOAKTUBHUM HUTpHjyMoM. OcCHM TOra
paspaleHa je moOoJblIaHa METO/IA 3a J00Ujae U30TOIA UTPHjyMa Y EIEKTPOXEMH]CKOM
TeHEPaTOPCKOM CHCTEMY Kao M MOCTYIIKOM MeMOpaHcKke ekcTpakuuje. OBH CHCTEMH MOTY
ce JIaKO peaM30BaTH y PaJMOXEMH]jCKUM JlabopaToprjamMa U Tako oMoryhutu nodujame
u3orona UTpujyma-90 xebeHUX paIuXxeMHjCKUX KapaKTePUCTHKA.
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IHoTeHnMoMeTpHjcKe TUTPaLHje

Tao6ena 111

Ilomenyuomempujcka mumpayuja 0,5 mmol dm‘3, 1 mmol dm’j, 3 mmol dm’j, 5 mmol
dm? u 10 mmol dm™ YCls ca 0,1 mmol dm™ NaOH na memnepamypu 310 + 0,5 K y
npucycmeay 0,15 mol dm™ NaCl.

0.5 mM 1 mM 3 mM S mM 10 mM
V(NaOH) oH V(NaOH) pH V(NaOH) pH V(NaOH) pH V(NaOH) pH
cm” cm’ cm’ cm” cm”

0 3 0 3 0 3 0 3 0 3
0,0027 3,006 0,0027 3,006  0,00485 3,011 0,00485 3,011 0,0085 3,019
0,0054 3,012 0,0054 3,012 0,0097 3,022 0,0097 3,022 0,017 3,039
0,0081 3,018 0,0081 3,018  0,01455 3,033 0,01455 3,033 0,0255 3,06
0,0108 3,024 0,0108 3,024 0,0194 3,045 0,0194 3,045 0,034 3,082
0,0135 3,031 0,0135 3,031  0,02425 3,057  0,02425 3,057 0,0425 3,105
0,0162 3,037 0,0162 3,037 0,0291 3,069 0,0291 3,069 0,051 3,129
0,0189 3,044 0,0189 3,044 0,03395 3,081  0,03395 3,081 0,0595 3,154
0,0216 3,05 0,0216 3,05 0,0388 3,094 0,0388 3,094 0,068 3,182
0,0243 3,057 0,0243 3,057  0,04365 3,108 0,04365 3,108 0,0765 3,211

0,027 3,064 0,027 3,064 0,0485 3,122 0,0485 3,122 0,085 3,242
0,0297 3,07 0,0297 3,07 0,05335 3,136 0,05335 3,136 0,0935 3,275
0,0324 3,077 0,0324 3,077 0,0582 3,151 0,0582 3,151 0,102 3,312
0,0351 3,085 0,0351 3,085  0,06305 3,166  0,06305 3,166 0,1105 3,351
0,0378 3,092 0,0378 3,092 0,0679 3,182 0,0679 3,181 0,119 3,395
0,0405 3,099 0,0405 3,009  0,07275 3,198  0,07275 3,198 0,1275 3,443
0,0432 3,107 0,0432 3,107 0,0776 3,215 0,0776 3,215 0,136 3,497
0,0459 3,114 0,0459 3,114 0,08245 3,232 0,08245 3,232 0,1445 3,559
0,0486 3,122 0,0486 3,122 0,0873 3,251 0,0873 3,251 0,153 3,631
0,0513 3,13 0,0513 3,13 0,09215 3,27 0,09215 3,27 0,1615 3,717

0,054 3,138 0,054 3,138 0,097 3,29 0,097 3,29 0,17 3,824
0,0567 3,146 0,0567 3,146 0,10185 3,311 0,10185 3,311 0,1785 3,965
0,0594 3,154 0,0594 3,154 0,1067 3,333 0,1067 3,333 0,187 4,171
0,0621 3,163 0,0621 3,163 0,11155 3,357 0,11155 3,356 0,1955 4,535
0,0648 3,171 0,0648 3,171 0,1164 3,381 0,1164 3,381 0,204 5,136
0,0675 3,18 0,0675 3,18 0,12125 3,407 0,12125 3,407 0,2125 5,517
0,0702 3,189 0,0702 3,189 0,1261 3,435 0,1261 3,435 0,221 5,731
0,0729 3,198 0,0729 3,198  0,13095 3,464  0,13095 3,464 0,2295 5,876
0,0756 3,208 0,0756 3,208 0,1358 3,496 0,1358 3,496 0,238 5,985
0,0783 3,217 0,0783 3,217 0,14065 3,53 0,14065 3,53 0,2465 6,073

0,081 3,227 0,081 3,227 0,1455 3,567 0,1455 3,567 0,255 6,146
0,0837 3,237 0,0837 3,237 0,15035 3,608 0,15035 3,608 0,2635 6,208
0,0864 3,247 0,0864 3,247 0,1552 3,652 0,1552 3,652 0,272 6,262
0,0891 3,258 0,0891 3,258 0,16005 3,702 0,16005 3,702 0,2805 6,31
0,0918 3,269 0,0918 3,269 0,1649 3,758 0,1649 3,758 0,289 6,352
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0,0945
0,0972
0,0999
0,1026
0,1053

0,108
0,1107
0,1134
0,1161
0,1188
0,1215
0,1242
0,1269
0,1296
0,1323

0,135
0,1377
0,1404
0,1431
0,1458
0,1485
0,1512
0,1539
0,1566
0,1593

0,162
0,1647
0,1674
0,1701
0,1728
0,1755
0,1782
0,1809
0,1836
0,1863

0,189
0,1917
0,1944
0,1971
0,1998
0,2025
0,2052
0,2079
0,2106
0,2133

0,216

3,28
3,291
3,303
3,315
3,327

3,34
3,353
3,366

3,38
3,394
3,409
3,424

3,44
3,456
3,473
3,491
3,509
3,529
3,549

3,57
3,592
3,616

3,64
3,667
3,695
3,724
3,756
3,791
3,829

3,87
3,915
3,966
4,023
4,089
4,167
4262
4,383

4,55
4,821
5,429
6,129
6,438
6,626
6,762
6,869
6,958

0,0945
0,0972
0,0999
0,1026
0,1053

0,108
0,1107
0,1134
0,1161
0,1188
0,1215
0,1242
0,1269
0,1296
0,1323

0,135
0,1377
0,1404
0,1431
0,1458
0,1485
0,1512
0,1539
0,1566
0,1593

0,162
0,1647
0,1674
0,1701
0,1728
0,1755
0,1782
0,1809
0,1836
0,1863

0,189
0,1917
0,1944
0,1971
0,1998
0,2025
0,2052
0,2079
0,2106
0,2133

0,216

3,28
3,291
3,303
3,315
3,327
3,339
3,352
3,366

3,38
3,394
3,409
3,424

3,44
3,456
3,473
3,491
3,509
3,529
3,549

3,57
3,592
3,616

3,64
3,667
3,695
3,724
3,756
3,791
3,828
3,869
3,915
3,965
4,023
4,088
4,166

426

438
4,545
4,804

53
5,846
6,134
6,314
6,444
6,546

6,63

0,16975
0,1746
0,17945
0,1843
0,18915
0,194
0,19885
0,2037
0,20855
0,2134
0,21825
0,2231
0,22795
0,2328
0,23765
0,2425
0,24735
0,2522
0,25705
0,2619
0,26675
0,2716
0,27645
0,2813
0,28615
0,291
0,29585
0,3007
0,30555
0,3104
0,31525
0,3201
0,32495
0,3298
0,33465
0,3395
0,34435
0,3492
0,35405
0,3589
0,36375
0,3686
0,37345
0,3783
0,38315
0,388

3,823
3,898
3,989
4,104

4,26
4,499
4,954
5,552
5,871
6,061
6,195
6,299
6,383
6,454
6,515
6,569
6,616
6,659
6,696

6,73
6,761
6,788
6,813
6,836
6,856
6,875
6,893
6,908
6,923
6,937

6,95
6,962
6,973
6,984
6,994
7,003
7,012
7,021
7,029
7,037
7,045
7,053

7,06
7,067
7,073

7,08

0,16975
0,1746
0,17945
0,1843
0,18915
0,194
0,19885
0,2037
0,20855
0,2134
0,21825
0,2231
0,22795
0,2328
0,23765
0,2425
0,24735
0,2522
0,25705
0,2619
0,26675
0,2716
0,27645
0,2813
0,28615
0,291
0,29585
0,3007
0,30555
0,3104
0,31525
0,3201
0,32495
0,3298
0,33465
0,3395
0,34435
0,3492
0,35405
0,3589
0,36375
0,3686
0,37345
0,3783
0,38315
0,388

3,822
3,897
3,988
4,102
4,255
4,484
4,878

5,36
5,656

5,84
5,971
6,073
6,156
6,226
6,287

6,34
6,387

6,43
6,469
6,504
6,536
6,565
6,592
6,617

6,64
6,661

6,68
6,698
6,715
6,731
6,745
6,759
6,771
6,783
6,794
6,805
6,815
6,824
6,833
6,841
6,849
6,857
6,865
6,872
6,878
6,885

0,2975
0,306
0,3145
0,323
0,3315
0,34
0,3485
0,357
0,3655
0,374
0,3825
0,391
0,3995
0,408
0,4165
0,425
0,4335
0,442
0,4505
0,459
0,4675
0,476
0,4845
0,493
0,5015
0,51
0,5185
0,527
0,5355
0,544
0,5525
0,561
0,5695
0,578
0,5865
0,595
0,6035
0,612
0,6205
0,629
0,6375
0,646
0,6545
0,663
0,6715
0,68

6,39
6,424
6,455
6,482
6,507

6,53

6,55
6,569
6,586
6,601
6,616
6,629
6,641
6,653
6,664
6,674
6,683
6,692

6,7
6,708
6,716
6,723

6,73
6,737
6,743
6,749
6,755
6,761
6,766
6,771
6,776
6,781
6,786
6,791
6,795

6.8
6,804
6,308
6,812
6,816

6,82
6,824
6,828
6,832
6,835
6,839
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0,2187 7,033 0,2187 6,702 0,39285 7,086 0,39285 6,891 0,6885 6,842
0,2214 7,098  0,2214 6,764  0,3977 7,092 0,3977 6,897 0,697 6,846
0,2241 7,154 0,2241 6,819  0,40255 7,099  0,40255 6,903  0,7055 6,849
0,2268 7,203 0,2268 6,868  0,4074 7,104  0,4074 6,909 0,714 6,852
0,2295 7247 0,2295 6,912 0,41225 711 041225 6,914  0,7225 6,856
0,2322 7286  0,2322 6,951 0,4171 7,116 04171 6,92 0,731 6,859
0,2349 732 0,2349 6,987  0,42195 7,121 0,42195 6,925  0,7395 6,862
0,2376 7,351 0,2376 7,02 0,4268 7,127 0,4268 6,93 0,748 6,865
0,2403 738 0,403 7,049 0,43165 7,132 0,43165 6,935  0,7565 6,368
0,243 7,406 0,243 7,076 0,4365 7,137 0,4365 6,94 0,765 6,871
0,2457 743 02457 7,101 0,44135 7,142 0,44135 6,944  0,7735 6,874
0,2484 7453 0,2484 7,123 0,4462 7,147 0,4462 6,949 0,782 6,877
0,2511 7452 02511 7,144 0,45105 7,152 0,45105 6,953  0,7905 6,88
0,2538 7454 0,2538 7,163 0,4559 7,157 0,4559 6,958 0,799 6,883
0,2565 7455  0,2565 7,181 0,46075 7,162 0,46075 6,962  0,8075 6,886
0,2592 7457 0,2592 7,198 0,466 7,167 0,466 6,966 0,816 6,889
0,2619 7459  0,2619 7214 0,47045 7,172 0,47045 6,97  0,8245 6,891
0,2646 7,461 0,2646 7228 04753 7,176 0,4753 6,974 0,833 6,894
0,2673 7463 0,2673 7,242 0,48015 7,181 0,48015 6,978  0,8415 6,897
0,27 7,465 0,27 7,256 0,485 7,179 0,485 6,982 0,85 6,9
0,2727 7466  0,2727 7,268  0,48985 7,18 0,48985 6,986  0,8585 6,902
0,2754 7,468 0,274 728  0,4947 7,18 0,4947 6,989 0,867 6,905
0,2781 747 02781 7,292 0,49955 7,181 0,49955 6,993  0,8755 6,907
0,2808 7472 0,2808 7,303 0,5044 7,181 0,5044 6,997 0,884 6,91
0,2835 7474 0,2835 7313 0,50925 7,182 0,50925 7 08925 6,913
0,2862 7476  0,2862 7324 0,5141 7,182 0,5141 7,004 0,901 6,915
0,2889 7478  0,2889 7,334 0,51895 7,183 0,51895 7,007 0,9095 6,918
0,2916 748 02916 7343 0,5238 7,183 0,5238 7,011 0,918 6,92
0,2943 7482 0,2943 7342 0,52865 7,184 0,52865 7014 0,9265 6,923
0,297 7,484 0,297 7343 0,5335 7,184  0,5335 7,017 0,935 6,925
0,2997 7487  0,2997 7,344 0,53835 7,185  0,53835 7,02 0,9435 6,928
0,3024 7,489  0,3024 7,345 0,5432 7,185 0,5432 7,024 0,952 6,93
0,3051 7,491 0,3051 7,346 0,54805 7,186 0,54805 7,027 0,9605 6,933
0,3078 7493 0,3078 7347 0,5529 7,186 0,5529 7,03 0,969 6,935
0,3105 7495 03105 7,348 0,55775 7,187  0,55775 7,033 0,9775 6,937
0,3132 7,498 03132 7,348  0,5626 7,187  0,5626 7,036 0,986 6,94
0,3159 75 03159 7,349 0,56745 7,188 0,56745 7,039 0,9945 6,942
0,3186 7,502 0,3186 735 0,5723 7,188 0,5723 7,042 1,003 6,944
0,3213 7,505  0,3213 7351 0,57715 7,189 0,57715 7,045 1,0115 6,947
0,324 7,507 0,324 7,352 0,582 7,189 0,582 7,048 1,02 6,949
0,3267 7,51 0,3267 7,353 0,58685 7,19 0,58685 7,051 1,0285 6,951
0,3294 7,512 0,3294 7354 0,5917 7,191 0,5917 7,054 1,037 6,954
0,3321 7,515 0,3321 7,355 0,59655 7,191 0,59655 7,057 1,0455 6,956
0,3348 7,517 0,3348 7356 0,6014 7,192 0,6014 7,06 1,054 6,958
0,3375 7,52 03375 7,356 0,60625 7,192 0,60625 7,063 1,0625 6,96
0,3402 7,523 0,3402 7357 06111 7,193 06111 7,065 1,071 6,963
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0,3429
0,3456
0,3483

0,351
0,3537
0,3564
0,3591
0,3618
0,3645
0,3672
0,3699
0,3726
0,3753

0,378
0,3807
0,3834
0,3861
0,3888
0,3915
0,3942
0,3969
0,3996
0,4023

0,405
0,4077
0,4104
04131
0,4158
0,4185
0,4212
0,4239
0,4266
0,4293

0,432
0,4347
0,4374
0,4401
0,4428
0,4455
0,4482
0,4509
0,4536
0,4563

0,459
0,4617
0,4644

7,526
7,528
7,531
7,534
7,537

7,54
7,543
7,546
7,549
7,553
7,556
7,559
7,563
7,566

7,57
7,574
7,578
7,581
7,585

7,59
7,594
7,598
7,603
7,607
7,612
7,617
7,622
7,627
7,632
7,638
7,644

7,65
7,656
7,662
7,669
7,676
7,683
7,691
7,699
7,708
7,717
7,726
7,736
7,747
7,758
7,771

0,3429
0,3456
0,3483

0,351
0,3537
0,3564
0,3591
0,3618
0,3645
0,3672
0,3699
0,3726
0,3753

0,378
0,3807
0,3834
0,3861
0,3888
0,3915
0,3942
0,3969
0,3996
0,4023

0,405
0,4077
0,4104
0,4131
0,4158
0,4185
0,4212
0,4239
0,4266
0,4293

0,432
0,4347
0,4374
0,4401
0,4428
0,4455
0,4482
0,4509
0,4536
0,4563

0,459
0,4617
0,4644

7,358
7,359

7,36
7,361
7,362
7,363
7,364
7,365
7,366
7,367
7,368
7,369

7,37
7,371
7,372
7,373
7,374
7,375
7,376
7,377
7,378
7,379

7,38
7,381
7,382
7,383
7,384
7,386
7,387
7,388
7,389

7,39
7,391
7,392
7,394
7,395
7,396
7,397
7,398
7,399
7,401
7,402
7,403
7,404
7,406
7,407

0,61595
0,6208
0,62565
0,6305
0,63535
0,6402
0,64505
0,6499
0,65475
0,6596
0,66445
0,6693
0,67415
0,679
0,68385
0,6887
0,69355
0,6984
0,70325
0,7081
0,71295
0,7178
0,72265
0,7275
0,73235
0,7372
0,74205
0,7469
0,75175
0,7566
0,76145
0,7663
0,77115
0,776
0,78085
0,7857
0,79055
0,7954
0,80025
0,8051
0,80995
0,8148
0,81965
0,8245
0,82935
0,8342

7,193
7,194
7,194
7,195
7,196
7,196
7,197
7,197
7,198
7,198
7,199
72
72
7,201
7,201
7,202
7,202
7,203
7,204
7,204
7,205
7,205
7,206
7,207
7,207
7,208
7,208
7,209
7,21
721
7,211
7211
7,212
7,213
7,213
7214
7,215
7,215
7,216
7,216
7,217
7,218
7,218
7,219
7,22
7,22

0,61595
0,6208
0,62565
0,6305
0,63535
0,6402
0,64505
0,6499
0,65475
0,6596
0,66445
0,6693
0,67415
0,679
0,68385
0,6887
0,69355
0,6984
0,70325
0,7081
0,71295
0,7178
0,72265
0,7275
0,73235
0,7372
0,74205
0,7469
0,75175
0,7566
0,76145
0,7663
0,77115
0,776
0,78085
0,7857
0,79055
0,7954
0,80025
0,8051
0,80995
0,8148
0,81965
0,8245
0,82935
0,8342

7,068
7,071
7,074
7,076
7,079
7,082
7,085
7,087
7,09
7,092
7,095
7,098
7.1
7,103
7,105
7,108
7,107
7,107
7,108
7,108
7,108
7,109
7,109
7,109
7,11
7,11
7,11
7,111
7,111
7,111
7,112
7,112
7,112
7,113
7,113
7,113
7,114
7,114
7,114
7,115
7,115
7,115
7,116
7,116
7,116
7,116

1,0795
1,088
1,0965
1,105
1,1135
1,122
1,1305
1,139
1,1475
1,156
1,1645
1,173
1,1815
1,19
1,1985
1,207
1,2155
1,224
1,2325
1,241
1,2495
1,258
1,2665
1,275
1,2835
1,292
1,3005
1,309
1,3175
1,326
1,3345
1,343
1,3515
1,36
1,3685
1,377
1,3855
1,394
1,4025
1,411
1,4195
1,428
1,4365
1,445
1,4535
1,462

6,965
6,967
6,969
6,972
6,974
6,976
6,978

6,98
6,983
6,985
6,987
6,989
6,991
6,993
6,995
6,998

7,002
7,004
7,006
7,008

7,01
7,012
7,014
7,016
7,016
7,016
7,016
7,017
7,017
7,017
7,018
7,018
7,018
7,018
7,019
7,019
7,019

7,02

7,02

7,02
7,021
7,021
7,021
7,022
7,022
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0,4671 7,784 0,4671 7,408  0,83905 7,221 0,83905 7,117 1,4705 7,022
0,4698 7,799 0,4698 7,409 0,8439 7,222 0,8439 7,117 1,479 7,022
0,4725 7,815 0,4725 7,411 0,84875 7,222 0,84875 7,117 1,4875 7,023
0,4752 7,832 0,4752 7,412 0,8536 7,223 0,8536 7,118 1,496 7,023
0,4779 7,852 0,4779 7,413 0,85845 7,224 0,85845 7,118 1,5045 7,023
0,4806 7,875 0,4806 7,415 0,8633 7,224 0,8633 7,118 1,513 7,024
0,4833 7,901 0,4833 7,416  0,86815 7,225 0,86815 7,119 1,5215 7,024
0,486 7,931 0,486 7,417 0,873 7,226 0,873 7,119 1,53 7,024
0,4887 7,969 0,4887 7,419  0,87785 7,226  0,87785 7,119 1,5385 7,025
0,4914 8,016 0,4914 7,42 0,8827 7,227 0,8827 7,12 1,547 7,025
0,4941 8,081 0,4941 7,422 0,88755 7,228  0,88755 7,12 1,5555 7,025
0,4968 8,182 0,4968 7,423 0,8924 7,228 0,8924 7,121 1,564 7,026
0,4995 8,386 0,4995 7,424 0,89725 7,229  0,89725 7,121 1,5725 7,026
0,5022 8,831 0,5022 7,426 0,9021 7,23 0,9021 7,121 1,581 7,026
0,5049 9,15 0,5049 7,427  0,90695 7,23 0,90695 7,122 1,5895 7,026
0,5076 9,338 0,5076 7,429 0,9118 7,231 0,9118 7,122 1,598 7,027
0,5103 9,47 0,5103 7,43 0,91665 7,232 0,91665 7,122 1,6065 7,027
0,513 9,571 0,513 7,432 0,9215 7,233 0,9215 7,123 1,615 7,027
0,5157 9,653 0,5157 7,433 0,92635 7,233 0,92635 7,123 1,6235 7,028
0,5184 9,722 0,5184 7,435 0,9312 7,234 0,9312 7,123 1,632 7,028
0,5211 9,781 0,5211 7,436  0,93605 7,235 0,93605 7,124 1,6405 7,028
0,5238 9,834 0,5238 7,438 0,9409 7,235 0,9409 7,124 1,649 7,029
0,5265 9,88 0,5265 7,439 0,94575 7,236 0,94575 7,124 1,6575 7,029
0,5292 9,922 0,5292 7,441 0,9506 7,237 0,9506 7,125 1,666 7,029
0,5319 9,961 0,5319 7,442 0,95545 7,238  0,95545 7,125 1,6745 7,03
0,5346 9,996 0,5346 7,444 0,9603 7,238 0,9603 7,125 1,683 7,03
0,5373 10,029 0,5373 7,446  0,96515 7,239 0,96515 7,126 1,6915 7,03
0,54 10,059 0,54 7,447 0,97 7,24 0,97 7,126 1,7 7,031
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Taoena 2 I1

I'panos oujacpam 3a mumpayujy ImM Y(II) y 0,15M NaCl ca 0,1000 M NaOH (a)
3ajedno ca epaduurum npuxasom odpehusaroa E °u ky (6). G1= (Vo + v) 105719

v
0,0162 1,98E+05
0,0189 1,91E+05
0,0216 1,83E+05
0,0243 1,75E+05
0,027 1,68E+05
0,0297 1,60E+05
0,0324 1,52E+05
0,0351 1,45E+05
0,0378 1,38E+05
0,0405 1,32E+05
0,0432 1,25E+05
0,0459 1,18E+05
0,0486 1,13E+05
0,0513 1,06E+05
0,054 1,00E+05
0,0567 9,45E+04
0,0594 8,82E+04
0,0621 8,16E+04
0,0648 7,55E+04
0,0675 6,85E+04
0,0702 6,19E+04
0,0729 5,55E+04
0,0756 4,86E+04
0,0783 4,16E+04
0,081 3,52E+04
0,0837 2,87E+04
0,0864 2,22E+04
0,0891 1,88E+04
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Taoena 3 I1

3asucrocm xudpokcudnoz bpoja zy 00 pH npu xuopoausu Y(II) jona y 0,15 mol dm™

NaCl, T= 310 K. Konyeumpayuja umpujyma y 6ooenom pacmeopy je uznocuna: 0,5 mM,
1 mM, 3 mM, SmM u 10mM.

0.5 mM 1mM 3mM S5mM 10 mM
pH VA pH 7y pH VA pH VA% pH VA%

3 -0,82228 3 -041114 3 -0,13704 3 -0,08222 3 -0,0411
3,006 -0,81192 3,006 -0,40592 3,011 -0,1341 3,011 -0,08044 3,019 -0,03969
3,012 -0,80135 3,012  -0,40072 3,022 -0,13112 3,022 -0,07868 3,039 -0,03827
3,018 -0,79116 3,018 -0,39558 3,033 -0,12817 3,033  -0,07689 3,06 -0,03685
3,024 -0,78074 3,024  -0,39033 3,045 -0,12524 3,045 -0,07514 3,082 -0,03543
3,031 -0,77021 3,031 -0,38511 3,057 -0,12223 3,057 -0,07335 3,105 -0,034
3,037 -0,75978 3,037 -0,37989 3,069 -0,1193 3,069 -0,07158 3,129 -0,03256
3,044 -0,74953 3,044  -0,37473 3,081 -0,11632 3,081 -0,06978 3,154 -0,03113

3,05 -0,73897 3,05 -0,36949 3,094 -0,11334 3,094 -0,06799 3,182 -0,02969
3,057  -0,7285 3,057 -0,36425 3,108 -0,11036 3,108 -0,06621 3,211 -0,02826
3,064 -0,71806 3,064 -0,35899 3,122 -0,10737 3,122 -0,06442 3,242 -0,02681

3,07 -0,70764 3,07 -0,35382 3,136 -0,10442 3,136 -0,06264 3,275 -0,02536
3,077 -0,6972 3,077 -0,34857 3,151 -0,10139 3,151 -0,06084 3,312 -0,02391
3,085 -0,68672 3,085  -0,3433 3,166 -0,09843 3,166 -0,05905 3,351 -0,02245
3,092 -0,67608 3,092 -0,33804 3,182 -0,09542 3,181 -0,05724 3,395 -0,021
3,099 -0,66579 3,099  -0,3329 3,198 -0,09238 3,198 -0,05543 3,443  -0,01953
3,107 -0,65528 3,107 -0,32761 3,215 -0,08941 3,215 -0,05365 3,497 -0,01807
3,114 -0,64463 3,114  -0,32232 3,232 -0,08639 3,232 -0,05183 3,559 -0,01659
3,122 -0,63412 3,122 -0,31706 3,251 -0,08338 3,251 -0,05003 3,631 -0,01511

3,13 -0,6237 3,13 -0,31186 3,27 -0,08036 3,27 -0,04821 3,717 -0,01363
3,138 -0,61315 3,138 -0,30657 3,29 -0,07737 3,29  -0,04641 3,824 -0,01213
3,146 -0,60262 3,146 -0,30129 3,311  -0,07433 3,311  -0,04458 3,965 -0,01063
3,154  -0,59193 3,154 -0,296 3,333 -0,07128 3,333 -0,04275 4,171 -0,00908
3,163 -0,58159 3,163 -0,29078 3,357 -0,06827 3,356  -0,04095 4,535 -0,00736
3,171 -0,57104 3,171 -0,2855 3,381 -0,06523 3,381 -0,03912 5,136 -0,00467

-9,33E-

3,18 -0,56036 3,18 -0,28019 3,407 -0,06219 3,407 -0,03731 5,517 8 04
3,180 -0,54977 3,180 -0,27487 3,435 -0,05914 3,435 -0,03547 5,731 0,00299
3,198 -0,53937 3,198 -0,26966 3,464 -0,05608 3,464 -0,03363 5,876 0,00696
3,208 -0,52868 3,208 -0,26435 3,496 -0,05304 3,496 -0,03181 5,985  0,01094
3,217 -0,51809 3,217 -0,25903 3,53 -0,04997 3,53 -0,02997 6,073  0,01494
3,227 -0,50747 3,227  -0,2537 3,567 -0,04694 3,567 -0,02815 6,146  0,01895
3,237  -0,49695 3,237 -0,24849 3,608 -0,04386 3,608 -0,0263 6,208  0,02294
3,247 -0,48633 3,247 -0,24315 3,652 -0,0408 3,652 -0,02446 6,262  0,02696
3,258 -0,4757 3,258 -0,23781 3,702 -0,03772 3,702  -0,02261 6,31  0,03097
3,269  -0,46495 3,269 -0,23249 3,758 -0,03463 3,758 -0,02075 6,352 0,03499

3,28 -0,4545 3,28 -0,22724 3,823  -0,03156 3,822 -0,0189 6,39  0,03902

162



Iipunoe

3,291
3,303
3,315
3,327

3,34
3,353
3,366

3,38
3,394
3,409
3,424

3,44
3,456
3,473
3,491
3,509
3,529
3,549

3,57
3,592
3,616

3,64
3,667
3,695
3,724
3,756
3,791
3,829

3,87
3,915
3,966
4,023
4,089
4,167
4,262
4,383

4,55
4,821
5,429
6,129
6,438
6,626
6,762
6,869
6,958
7,033

-0,44385
-0,4331
-0,42243
-0,41194
-0,40118
-0,39048
-0,37978
-0,36919
-0,35847
-0,34774
-0,33694
-0,32639
-0,31564
-0,30482
-0,29405
-0,28348
-0,27263
-0,26184
-0,25099
-0,24038
-0,22957
-0,2187
-0,20787
-0,19723
-0,18634
-0,17549
-0,16462
-0,15391
-0,14303
-0,13213
-0,12121
-0,11049
-0,09952
-0,0886
-0,0777
-0,06673
-0,05571
-0,04444
-0,03116
-0,0079
0,01847
0,04514
0,0719
0,09869
0,12552
0,15232

3,291
3,303
3,315
3,327
3,339
3,352
3,366
3,38
3,394
3,409
3,424
3,44
3,456
3,473
3,491
3,509
3,529
3,549
3,57
3,592
3,616
3,64
3,667
3,695
3,724
3,756
3,791
3,828
3,869
3,915
3,965
4,023
4,088
4,166
426
4,38
4,545
4,804
53
5,846
6,134
6,314
6,444
6,546
6,63
6,702

-0,22189
-0,21656

20,2112
-0,20594
-0,20059
-0,19523
-0,18986

-0,1846
-0,17922
-0,17384
-0,16845
-0,16318
-0,15779
-0,15239
-0,14701

-0,1417

-0,1363

-0,1309
-0,12549
-0,12017
-0,11476
-0,10934
-0,10391
-0,09859
-0,09315
-0,08771
-0,08227
-0,07693
-0,07147
-0,06601
-0,06056
-0,05519
-0,04968
-0,04422
-0,03874
-0,03322
-0,02765
-0,02186
-0,01481
-0,00354

0,00945

0,02272

0,03606

0,04943

0,06283

0,07622

3,898
3,989
4,104

426
4,499
4,954
5,552
5,871
6,061
6,195
6,299
6,383
6,454
6,515
6,569
6,616
6,659
6,696

6,73
6,761
6,788
6,813
6,836
6,856
6,875
6,893
6,908
6,923
6,937

6,95
6,962
6,973
6,984
6,994
7,003
7,012
7,021
7,029
7,037
7,045
7,053

7,06
7,067
7,073

7,08
7,086

-0,02845
-0,02537
-0,02223
-0,01908
-0,01583
-0,01205
-0,00584
0,00174
0,00951
0,01733
0,02518
0,03304
0,04092
0,04878
0,05668
0,06453
0,07245
0,08033
0,08822
0,09615
0,10405
0,11199
0,11986
0,12781
0,13573
0,14364
0,1516
0,15953
0,16745
0,17539
0,18337
0,19125
0,19924
0,20724
0,2152
0,22313
0,2311
0,23912
0,24702
0,25504
0,26306
0,27097
0,27901
0,28701
0,29506
0,30301

3,897
3,988
4,102
4255
4,484
4,878

5,36
5,656

5,84
5,971
6,073
6,156
6,226
6,287

6,34
6,387

6,43
6,469
6,504
6,536
6,565
6,592
6,617

6,64
6,661

6,68
6,698
6,715
6,731
6,745
6,759
6,771
6,783
6,794
6,805
6,815
6,824
6,833
6,841
6,849
6,857
6,865
6,872
6,878
6,885
6,891

-0,01703
-0,01517
-0,01328
-0,01137
-0,00936
-0,00698
-0,00332
0,00115
0,00578
0,01045
0,01515
0,01986
0,02459
0,02929
0,03403
0,03875
0,04349
0,04821
0,05295
0,05771
0,06244
0,0672
0,07193
0,07669
0,08143
0,08621
0,09097
0,09572
0,10049
0,10524
0,11001
0,11477
0,11957
0,12435
0,12911
0,13389
0,13866
0,14345
0,14825
0,15304
0,15783
0,16261
0,16741
0,17219
0,17703
0,18183

6,424
6,455
6,482
6,507
6,53
6,55
6,569
6,586
6,601
6,616
6,629
6,641
6,653
6,664
6,674
6,683
6,692
6,7
6,708
6,716
6,723
6,73
6,737
6,743
6,749
6,755
6,761
6,766
6,771
6,776
6,781
6,786
6,791
6,795
6,8
6,804
6,808
6,812
6,816
6,82
6,824
6,828
6,832
6,835
6,839
6,842

163

0,04304
0,04707

0,0511
0,05514
0,05918
0,06322
0,06728
0,07131
0,07537
0,07942
0,08349
0,08755
0,09162
0,09569
0,09976
0,10379
0,10791
0,11204
0,11607

0,1202
0,12423
0,12837
0,13242
0,13657
0,14072
0,14477
0,14893
0,15299
0,15715
0,16122
0,16539
0,16945
0,17363
0,17781
0,18189
0,18608
0,19017
0,19437
0,19846
0,20267
0,20677
0,21098
0,21519
0,21928

0,2235
0,22762



Jlokmopcka oucepmayuja

7,098
7,154
7,203
7,247
7,286
7,32
7,351
7,38
7,406
7,43
7,453
7,452
7,454
7,455
7,457
7,459
7,461
7,463
7,465
7,466
7,468
747
7,472
7,474
7,476
7,478
7,48
7,482
7,484
7,487
7,489
7,491
7,493
7,495
7,498
7,5
7,502
7,505
7,507
7,51
7,512
7,515
7,517
7,52
7,523
7,526
164

0,17919
0,20615
0,23283
0,25978
0,28673
0,31363
0,3404
0,36731
0,3943
0,4213
0,44802
0,47504
0,50207
0,529
0,55584
0,5829
0,60985
0,63692
0,6638
0,69076
0,71786
0,74497
0,77174
0,79886
0,826
0,85298
0,87993
0,9071
0,93409
0,96127
0,98826
1,01526
1,04247
1,0697
1,0965
1,12374
1,15099
1,17801
1,20508
1,23235
1,25939
1,28668
1,31351
1,34083
1,36815
1,3952

6,764
6,819
6,868
6,912
6,951
6,987

7,02
7,049
7,076
7,101
7,123
7,144
7,163
7,181
7,198
7214
7,228
7,242
7,256
7,268

7,28
7,292
7,303
7313
7,324
7,334
7,343
7,342
7,343
7,344
7,345
7,346
7,347
7,348
7,348
7,349

7,35
7,351
7,352
7353
7,354
7,355
7,356
7,356
7,357
7,358

0,08965
0,10311
0,11646
0,12993
0,14339
0,15685
0,17023

0,1837
0,19718
0,21067
0,22406
0,23754
0,25105
0,26455
0,27794
0,29147
0,30497
0,31847
0,33188
0,34543
0,35894
0,37246
0,38592
0,39944
0,41297
0,42654
0,43997
0,45351

0,4671
0,48064
0,49409
0,50769
0,52125

0,5348
0,54826
0,56188
0,57545
0,58901
0,60255
0,61612

0,6297
0,64335
0,65683
0,67042
0,68408
0,69768

7,092
7,099
7,104

7,11
7,116
7,121
7,127
7,132
7,137
7,142
7,147
7,152
7,157
7,162
7,167
7,172
7,176
7,181
7,179

7,18

7,18
7,181
7,181
7,182
7,182
7,183
7,183
7,184
7,184
7,185
7,185
7,186
7,186
7,187
7,187
7,188
7,188
7,189
7,189

7,19
7,191
7,191
7,192
7,192
7,193
7,193

0,31103
0,31908
0,327
0,33507
0,34321
0,35104
0,35898
0,36727
0,3751
0,3834
0,39136
0,39933
0,40751
0,41549
0,42347
0,43165
0,43965
0,44764
0,45583
0,46384
0,47185
0,48004
0,48806
0,49643
0,50446
0,51232
0,5207
0,52874
0,53661
0,545
0,55306
0,56093
0,56934
0,57741
0,58529
0,59371
0,6018
0,61023
0,61811
0,62621
0,63466
0,64255
0,65067
0,65913
0,66702
0,67515

6,897
6,903
6,909
6,914

6,92
6,925

6,93
6,935

6,94
6,944
6,949
6,953
6,958
6,962
6,966

6,97
6,974
6,978
6,982
6,986
6,989
6,993
6,997

7,004
7,007
7,011
7,014
7,017

7,02
7,024
7,027

7,03
7,033
7,036
7,039
7,042
7,045
7,048
7,051
7,054
7,057

7,06
7,063
7,065
7,068

0,18662
0,19143
0,19622
0,20103
0,20589
0,21067
0,21541
0,22035

0,2251
0,23004
0,23479
0,23959
0,24454

0,2493
0,25405
0,25901
0,26377
0,26853
0,27356
0,27832
0,28309
0,28807
0,29284
0,29782
0,30266
0,30744
0,31242

0,3172
0,32199
0,32698
0,33184
0,33663
0,34163
0,34643
0,35122
0,35623
0,36103
0,36612
0,37092
0,37573
0,38075
0,38556
0,39037
0,39548

0,4003
0,40512

6,846
6,849
6,852
6,856
6,859
6,862
6,865
6,868
6,871
6,874
6,877
6,88
6,883
6,886
6,889
6,891
6,894
6,897
6,9
6,902
6,905
6,907
6,91
6,913
6,915
6,918
6,92
6,923
6,925
6,928
6,93
6,933
6,935
6,937
6,94
6,942
6,944
6,947
6,949
6,951
6,954
6,956
6,958
6,96
6,963
6,965

0,23185
0,23598
0,24021
0,24434
0,24859
0,25283
0,25697
0,26122
0,26538
0,26961
0,27376
0,27803

0,2823
0,28646
0,29074
0,29491

0,2992
0,30338
0,30767
0,31186
031615
0,32042
0,32462
0,32893
0,33313
0,33745
0,34166
0,34598

0,3502
0,35453
0,35886
0,36309
0,36743
0,37163
0,37598
0,38022
0,38457
0,38883
0,39319
0,39755
0,40181
0,40618
0,41045
0,41483
0,41911
0,42345
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7,528
7,531
7,534
7,537

7,54
7,543
7,546
7,549
7,553
7,556
7,559
7,563
7,566

7,57
7,574
7,578
7,581
7,585

7,59
7,594
7,598
7,603
7,607
7,612
7,617
7,622
7,627
7,632
7,638
7,644

7,65
7,656
7,662
7,669
7,676
7,683
7,691
7,699
7,708
7,717
7,726
7,736
7,747
7,758
7,771
7,784

1,42233
1,44968
1,47674

1,5041
1,53128
1,55835
1,58574
1,61315
1,64003
1,66745
1,69488
1,72197
1,74922
1,77668
1,80378
1,83126
1,85854
1,88566
1,91316
1,94068
1,96781
1,99513
2,02268
2,05063
2,07758
2,10454
2,13108
2,16009
2,18708
2,21363
2,24267
2,26969
2,29625
2,32328
2,35188
2,37893
2,40599
2,43257
2,46169
2,48878
2,51536
2,54451
2,57163
2,59822
2,62535
2,65454

7,359

7,36
7,361
7,362
7,363
7,364
7,365
7,366
7,367
7,368
7,369

7,37
7,371
7,372
7,373
7,374
7,375
7,376
7,377
7,378
7,379

7,38
7,381
7,382
7,383
7,384
7,386
7,387
7,388
7,389

7,39
7,391
7,392
7,394
7,395
7,396
7,397
7,398
7,399
7,401
7,402
7,403
7,404
7,406
7,407
7,408

0,71117
0,72485
0,73845
0,75206
0,76565
0,77926
0,79288

0,8065
0,82011
0,83373
0,84736
0,86108
0,87462
0,88826
0,90199
0,91564
0,92919
0,94293
0,95659
0,97025
0,98401
0,99758
1,01125
1,02533

1,0388
1,05217
1,06555
1,08006
1,09344
1,10682
1,12135
1,13474
1,14813
1,16165
1,17607
1,18948
1,20301
1,21642
1,23086

1,2444
1,25782
1,27227
1,28569
1,29926
1,31269
1,32715

7,194
7,194
7,195
7,196
7,196
7,197
7,197
7,198
7,198
7,199
72
72
7,201
7,201
7,202
7,202
7,203
7,204
7,204
7,205
7,205
7,206
7,207
7,207
7,208
7,208
7,209
721
721
7211
7211
7212
7,213
7213
7214
7215
7,215
7216
7,216
7,217
7,218
7218
7,219
7,22
7,22
7,221

0,68363
0,69177
0,69967
0,70816
0,71631
0,72457
0,73273
0,74089
0,74915
0,75733
0,76551
0,77377
0,78196
0,79016
0,7987
0,80663
0,81484
0,8234
0,83133
0,8399
0,84813
0,85607
0,86465
0,8729
0,83084
0,88944
0,8977
0,90596
0,91426
0,92253
0,93081
0,93911
0,9474
0,95604
0,964
0,9723
0,98095
0,98892
0,99724
1,00591
1,01423
1,02221
1,03089
1,03923
1,04722
1,05592

7,071
7,074
7,076
7,079
7,082
7,085
7,087
7,09
7,092
7,095
7,098
7,1
7,103
7,105
7,108
7,107
7,107
7,108
7,108
7,108
7,109
7,109
7,109
7,11
7,11
7,11
7,111
7,111
7,111
7,112
7,112
7,112
7,113
7,113
7,113
7,114
7,114
7,114
7,115
7,115
7,115
7,116
7,116
7,116
7,116
7,117

0,41015
0,41498

0,4198
0,42484
0,42976

0,4348
0,43964
0,44448
0,44952
0,45437
0,45931
0,46436
0,46921
0,47406
0,47912
0,48398
0,48894
0,49401
0,49887
0,50394
0,50881
0,51368
0,51876
0,52374
0,52862

0,5337
0,53858
0,54347
0,54856
0,55356
0,55845
0,56355
0,56844
0,57354
0,57844
0,58334
0,58857
0,59348
0,59839

0,6035
0,60842
0,61333
0,61858

0,6235
0,62842
0,63355

6,967
6,969
6,972
6,974
6,976
6,978

6,98
6,983
6,985
6,987
6,989
6,991
6,993
6,995
6,998

7,002
7,004
7,006
7,008
7,01
7,012
7,014
7,016
7,016
7,016
7,016
7,017
7,017
7,017
7,018
7,018
7,018
7,018
7,019
7,019
7,019
7,02
7,02
7,02
7,021
7,021
7,021
7,022
7,022
7,022
165

0,42784
0,43213
0,43653
0,44082
0,44522
0,44953
0,45394
0,45825
0,46267
0,46709
0,47141
0,47579
0,48012
0,48455
0,43889
0,49333
0,49767
0,50213
0,50658
0,51094

0,5154
0,51976
0,52423
0,52854
0,53302

0,5374
0,54188
0,54637
0,55076
0,55525
0,55965
0,56415
0,56855
0,57307
0,57748
0,58193
0,58646
0,59088
0,59541
0,59983
0,60437
0,60881
0,61336
0,61791
0,62235
0,62691
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7,799
7,815
7,832
7,852
7,875
7,901
7,931
7,969
8,016
8,081
8,182
8,386
8,831
9,15
9,338
9,47
9,571
9,653
9,722
9,781
9,834
9,88
9,922
9,961
9,996
10,029
10,059

166

2,68115
2,70831
2,73548
2,76414
2,79133
2,81853
2,84721
2,87442
2,90165
2,92829
2,95758
2,98483
3,01148
3,03875
3,06809
3,09475
3,12205
3,15142
3,17809
3,20542
3,23276
3,26149
3,28885
3,31554
3,34497
3,37236
3,39906

7,409
7411
7412
7413
7,415
7416
7,417
7,419

7,42
7,422
7,423
7,424
7,426
7,427
7,429

7,43
7,432
7,433
7,435
7,436
7,438
7,439
7,441
7,442
7,444
7,446
7,447

1,34073
1,35417
1,36761
1,38223
1,39568
1,40914
1,42377
1,43723
1,45069
1,46431
1,47881
1,49228
1,50576

1,5194
1,53391

1,5474
1,56105
1,57557
1,58907
1,60273
1,61624
1,63077
1,64445
1,65796
1,67251

1,6862
1,69972

7,222
7,222
7,223
7,224
7,224
7,225
7,226
7,226
7,227
7,228
7,228
7,229

7,23

7,23
7,231
7,232
7,233
7,233
7,234
7,235
7,235
7,236
7,237
7,238
7,238
7,239

7,24

1,06427
1,07261
1,08097
1,08934
1,09807
1,10606
1,11445
1,12319
1,13119
1,13959
1,14834
1,15635
1,16476
1,17353
1,18155
1,19032
1,19876

1,2072
1,21557
1,22402
1,23247
1,24085
1,24931
1,25778
1,26617
1,27464
1,28313

7,117
7,117
7,118
7,118
7,118
7,119
7,119
7,119

7,12

7,12
7,121
7,121
7,121
7,122
7,122
7,122
7,123
7,123
7,123
7,124
7,124
7,124
7,125
7,125
7,125
7,126
7,126

0,63848
0,64361
0,64867
0,65361
0,65875
0,66369
0,66862
0,67377
0,67871

0,6838
0,68896
0,69391
0,69886
0,70402
0,70898

0,7143
0,71926
0,72422
0,72939
0,73436
0,73933
0,74467
0,74964
0,75462
0,75981
0,76479
0,76977

7,022
7,023
7,023
7,023
7,024
7,024
7,024
7,025
7,025
7,025
7,026
7,026
7,026
7,026
7,027
7,027
7,027
7,028
7,028
7,028
7,029
7,029
7,029

7,03

7,03

7,03
7,031

0,63136
0,63586
0,64032

0,6449
0,64937
0,65395
0,65853
0,66301
0,66761
0,67209

0,6767
0,68119

0,6858
0,69023
0,69485
0,69947
0,70398
0,70861
0,71313
0,71777

0,7223
0,72694
0,73148
0,73614
0,74079
0,74526
0,74992
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Taoena 4 I1.

3asucnocm mumpayuonoe napamempa a 00 pH pacmeopa npuruxom mumpayuje DTPA

pacmeopom 0,1 mol dm™ NaOH y 0,15 mol dm™ NaCl na 310 K.

1 mM 2 mM

pH a pH a
2,283 -5,212 2,861 -0,6885
2,288 -5,162 2,87 -0,6635
2,292 5,112 2,879 -0,6385
2,296  -5,062 2,888 -0,6135
2,301 -5,012 2,898 -0,5885
2,305 -4,962 2,907 -0,5635
2,309 4,912 2,916 -0,5385
2,314 4,862 2,926 -0,5135
2,318 -4,812 2,935 -0,4885
2,323 -4,762 2,945 -0,4635
2,327 4,712 2,954 -0,4385
2,332 4,662 2,964 -0,4135
2,337 4,612 2,974 -0,3885
2,341 -4,562 2,984 -0,3635
2,346 4,512 2,993  -0,3385
2,351 -4,462 3,003 -0,3135
2,356 4,412 3,013 -0,2885
2,361 -4,362 3,023  -0,2635
2,365 -4,312 3,034 -0,2385
2,37 -4,262 3,044 -0,2135
2,375 -4,212 3,054 -0,1885
2,38 -4,162 3,065 -0,1635
2,386 4,112 3,075 -0,1385
2,391 -4,062 3,086 -0,1135
2,396 4,012 3,096 -0,0885
2,401 -3,962 3,107 -0,0635
2,406  -3,912 3,118 -0,0385
2,412 -3,862 3,129  -0,0135
2,417  -3,812 3,14 0,0115
2,423 -3,762 3,151  0,0365
2,428 -3,712 3,162  0,0615
2,434  -3,662 3,173 0,0865
2,439 3,612 3,18  0,1115
2,445 -3,562 3,196  0,1365
2,451 -3,512 3,208 0,1615
2,457  -3,462 3,22 0,1865
2,463 -3,412 3,232 0,2115
2,469 3,362 3,244  0,2365
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2,475
2,481
2,487
2,493
2,499
2,506
2,512
2,519
2,525
2,532
2,539
2,545
2,552
2,559
2,566
2,573
2,581
2,588
2,595
2,603
2,611
2,618
2,626
2,634
2,642

2,65
2,658
2,667
2,675
2,684
2,692
2,701

2,71
2,719
2,728
2,738
2,747
2,757
2,766
2,776
2,786
2,796
2,807
2,817
2,828
2,839

-3,312
-3,262
-3,212
-3,162
-3,112
-3,062
-3,012
-2,962
-2,912
-2,862
-2,812
-2,762
-2,712
-2,662
-2,612
-2,562
-2,512
-2,462
-2,412
-2,362
-2,312
-2,262
-2,212
-2,162
-2,112
-2,062
-2,012
-1,962
-1,912
-1,862
-1,812
-1,762
-1,712
-1,662
-1,612
-1,562
-1,512
-1,462
-1,412
-1,362
-1,312
-1,262
-1,212
-1,162
-1,112
-1,062

3,256
3,268
3,281
3,294
3,306
3,319
3,333
3,346
3,359
3,373
3,387
3,401
3,416
3,431
3,446
3,461
3,476
3,492
3,508
3,525
3,542
3,559
3,576
3,594
3,613
3,632
3,651
3,671
3,691
3,712
3,733
3,755
3,778
3,801
3,824
3,849
3,874
3,899
3,925
3,952
3,979
4,007
4,035
4,064
4,094
4,124

0,2615
0,2865
0,3115
0,3365
0,3615
0,3865
0,4115
0,4365
0,4615
0,4865
0,5115
0,5365
0,5615
0,5865
0,6115
0,6365
0,6615
0,6865
0,7115
0,7365
0,7615
0,7865
0,8115
0,8365
0,8615
0,8865
0,9115
0,9365
0,9615
0,9865
1,0115
1,0365
1,0615
1,0865
1,1115
1,1365
1,1615
1,1865
1,2115
1,2365
1,2615
1,2865
1,3115
1,3365
1,3615
1,3865
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2,849
2,861
2,872
2,883
2,895
2,906
2,918
2,931
2,943
2,955
2,968
2,981
2,994
3,007
3,021
3,035
3,049
3,063
3,078
3,092
3,107
3,123
3,138
3,154
3,171
3,187
3,204
3,221
3,239
3,257
3,276
3,295
3,314
3,334
3,355
3,376
3,398
3,421
3,444
3,468
3,493
3,519
3,546
3,574
3,603
3,634

1,012
-0,962
0,912
0,862
0,812
0,762
0,712
0,662
0,612
0,562
0,512
0,462
0,412
0,362
0,312
20,262
0,212
20,162
0,112
-0,062
20,012
0,038
0,088
0,138
0,188
0,238
0,288
0,338
0,388
0,438
0,488
0,538
0,588
0,638
0,688
0,738
0,788
0,838
0,388
0,938
0,988
1,038
1,088
1,138
1,188
1,238

4,154
4,185
4216
4,247
4,279
4311
4,343
4376
4,409
4,442
4,475
4,509
4,543
4,578
4,613
4,649
4,685
4,722

4,76
4,799
4,839

4,88
4,924
4,969
5,016
5,066
5,119
5,177
5,239
5,309
5,386
5,475
5,582
5,715
5,894
6,171
6,677
7,182
7,459
7,638

7,77
7,876
7,966
8,043
8,112
8,174

1,4115
1,4365
1,4615
1,4865
1,5115
1,5365
1,5615
1,5865
1,6115
1,6365
1,6615
1,6865
1,7115
1,7365
1,7615
1,7865
1,8115
1,8365
1,8615
1,8865
1,9115
1,9365
1,9615
1,9865
2,0115
2,0365
2,0615
2,0865
2,1115
2,1365
2,1615
2,1865
2,2115
2,2365
2,2615
2,2865
2,3115
2,3365
2,3615
2,3865
2,4115
2,4365
2,4615
2,4865
2,5115
2,5365
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3,666
3,699
3,734
3,771
3,81
3,851
3,894
3,939
3,987
4,036
4,088
4,141
4,197
4,254
4313
4,374
4,435
4,499
4,564
4,631
4,701
4,774
4,852
4,935
5,026
5,129
5,248
5,394
5,588
5,9
6,678
7,457
7,768
7,963
8,108
8,227
8,329
8,42
8,504
8,581
8,654
8,724
8,792
8,858
8,922
8,985

1,288
1,338
1,388
1,438
1,488
1,538
1,588
1,638
1,688
1,738
1,788
1,838
1,888
1,938
1,988
2,038
2,088
2,138
2,188
2,238
2,288
2,338
2,388
2,438
2,488
2,538
2,588
2,638
2,688
2,738
2,788
2,838
2,888
2,938
2,988
3,038
3,088
3,138
3,188
3,238
3,288
3,338
3,388
3,438
3,488
3,538

8,231
8,284
8,333
8,38
8,425
8,468
8,509
8,548
8,587
8,624
8,661
8,696
8,731
8,766
8,8
8,834
8,867
8,9
8,933
8,965
8,997
9,03
9,062
9,094
9,125
9,157
9,189
9,22
9,251
9,283
9,314
9,345
9,376
9,407
9,437
9,468
9,498
9,528
9,558
9,588
9,617
9,646
9,676
9,705
9,733
9,762

2,5615
2,5865
2,6115
2,6365
2,6615
2,6865
2,7115
2,7365
2,7615
2,7865
2,8115
2,8365
2,8615
2,8865
29115
2,9365
2,9615
2,9865
3,0115
3,0365
3,0615
3,0865
3,1115
3,1365
3,1615
3,1865
3,2115
3,2365
3,2615
3,2865
3,3115
3,3365
3,3615
3,3865
3,4115
3,4365
3,4615
3,4865
3,5115
3,5365
3,5615
3,5865
3,6115
3,6365
3,6615
3,6865
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9,048
9,109
9,17
9,231
9,29
9,349
9,407
9,463
9,519
9,574
9,627
9,679
9,73
9,78
9,829
9,876
9,923
9,968
10,012
10,055
10,097
10,137
10,177
10,215
10,252

3,588
3,638
3,688
3,738
3,788
3,838
3,888
3,938
3,988
4,038
4,088
4,138
4,188
4,238
4,288
4,338
4,388
4,438
4,488
4,538
4,588
4,638
4,688
4,738
4,788

9,79
9,819
9,847
9,875
9,903
9,931
9,958
9,986

10,013
10,04
10,067
10,094
10,121
10,148
10,174
10,2
10,226
10,252
10,278
10,303
10,328
10,353
10,377
10,401
10,425

3,7115
3,7365
3,7615
3,7865
3,8115
3,8365
3,8615
3,8865
3,9115
3,9365
3,9615
3,9865
4,0115
4,0365
4,0615
4,0865
4,1115
4,1365
4,1615
4,1865
4,2115
4,2365
4,2615
4,2865
4,3115
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Taoena 511

3asucnocm mumpayuonoz napamempa a o0 pH pacmeopa npunuxkom mumpayuje 2 mmol
dm” yunpodnoxcayuna pacmeopom 0,1 mol dm™> NaOH y 0,15 mol dm™ NaCl na 310 K.

cm” NaOH a pH

0,0000 -2,99896 2,222
0,0150 -2,96146 2,228
0,0300 -2,92396 2,233
0,0450 -2,88646 2,239
0,0600 -2,84896 2,245
0,0750 -2,81146 2,251
0,0900 -2,77396 2,258
0,1050 -2,73646 2,264
0,1200 -2,69896 2,27

0,1350 -2,66146 2,277
0,1500 -2,62396 2,283
0,1650 -2,58646 2,29

0,1800 -2,54896 2,296
0,1950 -2,51146 2,303
0,2100 -2,47396 2,31

0,2250 -2,43646 2,317
0,2400 -2,39896 2,324
0,2550 -2,36146 2,331
0,2700 -2,32396 2,338
0,2850 -2,28646 2,346
0,3000 -2,24896 2,353
0,3150 -2,21146 2,361
0,3300 -2,17396 2,369
0,3450 -2,13646 2,376
0,3600 -2,09896 2,384
0,3750 -2,06146 2,393
0,3900 -2,02396 2,401
0,4050 -1,98646 2,409
0,4200 -1,94896 2,418
0,4350 -1,91146 2,427
0,4500 -1,87396 2,436
0,4650 -1,83646 2,445
0,4800 -1,79896 2,454
0,4950 -1,76146 2,463
0,5100 -1,72396 2,473
0,5250 -1,68646 2,483
0,5400 -1,64896 2,493
0,5550 -1,61146 2,503
0,5700 -1,57396 2,514
0,5850 -1,53646 2,525
0,6000 -1,49896 2,536
0,6150 -1,46146 2,547
0,6300 -1,42396 2,558
0,6450 -1,38646 2,57

0,6600 -1,34896 2,583
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0,6750
0,6900
0,7050
0,7200
0,7350
0,7500
0,7650
0,7800
0,7950
0,8100
0,8250
0,8400
0,8550
0,8700
0,8850
0,9000
0,9150
0,9300
0,9450
0,9600
0,9750
0,9900
1,0050
1,0200
1,0350
1,0500
1,0650
1,0800
1,0950
1,1100
1,1250
1,1400
1,1550
1,1700
1,1850
1,2000
1,2150
1,2300
1,2450
1,2600
1,2750
1,2900
1,3050
1,3200
1,3350
1,3500
1,3650
1,3800
1,3950
1,4100
1,4250
1,4400
1,4550
1,4700

-1,31146
-1,27396
-1,23646
-1,19896
-1,16146
-1,12396
-1,08646
-1,04896
-1,01146
-0,97396
-0,93646
-0,89896
-0,86146
-0,82396
-0,78646
-0,74896
-0,71146
-0,67396
-0,63646
-0,59896
-0,56146
-0,52396
-0,48646
-0,44896
-0,41146
-0,37396
-0,33646
-0,29896
-0,26146
-0,22396
-0,18646
-0,14896
-0,11146
-0,07396
-0,03646
0,00104
0,03854
0,07604
0,11354
0,15104
0,18854
0,22604
0,26354
0,30104
0,33854
0,37604
0,41354
0,45104
0,48854
0,52604
0,56354
0,60104
0,63854
0,67604

2,595
2,608
2,621
2,635
2,649
2,664
2,679
2,694
2,71

2,727
2,744
2,762
2,781
2,801
2,821
2,843
2,865
2,889
2,914
2,94

2,969
2,999
3,031
3,066
3,104
3,145
3,191
3,242
3,299
3,365
3,442
3,535
3,651
3,805
4,02

4318
4,623
4,853
5,024
5,159
5,271
5,368
5,455
5,535
5,609
5,68

5,747
5,813
5,878
5,943
6,008
6,075
6,143
6,214
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1,4850
1,5000
1,5150
1,5300
1,5450
1,5600
1,5750
1,5900
1,6050
1,6200
1,6350
1,6500
1,6650
1,6800
1,6950
1,7100
1,7250
1,7400
1,7550
1,7700
1,7850
1,8000
1,8150
1,8300
1,8450
1,8600
1,8750
1,8900
1,9050
1,9200
1,9350
1,9500
1,9650
1,9800
1,9950
2,0100
2,0250
2,0400
2,0550
2,0700
2,0850
2,1000
2,1150
2,1300
2,1450
2,1600
2,1750
2,1900
2,2050
2,2200
2,2350
2,2500
2,2650
2,2800

0,71354
0,75104
0,78854
0,82604
0,86354
0,90104
0,93854
0,97604
1,01354
1,05104
1,08854
1,12604
1,16354
1,20104
1,23854
1,27604
1,31354
1,35104
1,38854
1,42604
1,46354
1,50104
1,53854
1,57604
1,61354
1,65104
1,68854
1,72604
1,76354
1,80104
1,83854
1,87604
1,91354
1,95104
1,98854
2,02604
2,06354
2,10104
2,13854
2,17604
2,21354
2,25104
2,28854
2,32604
2,36354
2,40104
2,43854
2,47604
2,51354
2,55104
2,58854
2,62604
2,66354
2,70104

6,29
6,371
6,46
6,56
6,676
6,816
6,991
7,218
7,483
7,726
7,917
8,067
8,189
8,294
8,385
8,469
8,545
8,617
8,686
8,752
8,816
8,879
8,942
9,006
9,07
9,135
9,203
9,274
9,349
9,428
9,512
9,603
9,7
9,802
9,907
10,01
10,107
10,196
10,276
10,348
10,411
10,468
10,519
10,566
10,608
10,647
10,683
10,716
10,747
10,776
10,803
10,828
10,853
10,876
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2,2950
2,3100
2,3250
2,3400
2,3550
2,3700
2,3850
2,4000
2,4150
2,4300
2,4450
2,4600
2,4750
2,4900
2,5050
2,5200
2,5350
2,5500
2,5650
2,5800
2,5950
2,6100
2,6250
2,6400
2,6550
2,6700
2,6850
2,7000
2,7150
2,7300
2,7450
2,7600
2,7750
2,7900
2,8050
2,8200
2,8350
2,8500
2,8650
2,8800
2,8950
2,9100
2,9250
2,9400
2,9550
2,9700
2,9850

2,73854
2,77604
2,81354
2,85104
2,88854
2,92604
2,96354
3,00104
3,03854
3,07604
3,11354
3,15104
3,18854
3,22604
3,26354
3,30104
3,33854
3,37604
3,41354
3,45104
3,48854
3,52604
3,56354
3,60104
3,63854
3,67604
3,71354
3,75104
3,78854
3,82604
3,86354
3,90104
3,93854
3,97604
4,01354
4,05104
4,08854
4,12604
4,16354
4,20104
423854
427604
4,31354
4,35104
4,38854
4,42604
4,46354
4,50104

10,897
10,918
10,938
10,957
10,975
10,992
11,009
11,025
11,04

11,055
11,07

11,084
11,097
11,11

11,123
11,135
11,147
11,159
11,17

11,181
11,192
11,202
11,213
11,223
11,232
11,242
11,251
11,26

11,269
11,278
11,286
11,295
11,303
11,311
11,319
11,326
11,334
11,341
11,349
11,356
11,363
11,37

11,376
11,383
11,39

11,396
11,403
11,409
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Taoeaa 6 I1

Ilomenyuomempujcka mumpayuja cmewe Y(IIl)-jona u yunpogrokcayuna pacmeopom
0,1 mol dm” NaOH y 0,15 mol dm> NaCl na 310 K. Oonoc umpujyma u
yunporokcayuna je 1:1, 1:2 u 1:3

Oanoc cmemne 1:1 Oanoc cmere 1:2 Oanoc cmeme 1:3

V (NAOH) pH V (NAOH) pH V (NAOH) pH
0 1,99649 0 2,0088 0 2,0053
0,1 2,0303 0,1 2,0257 0,1 2,02727
0,2 2,0472 0,2 2,04937 0,2 2,05263
0,3 2,081 0,3 2,07472 0,3 2,07967
0,4 2,09791 0,4 2,10346 0,4 2,10841
0,5 2,13171 0,5 2,13219 0,5 2,13883
0,6 2,16552 0,6 2,16431 0,6 2,17264
0,7 2,19933 0,7 2,19811 0,7 2,20645
0,8 2,23313 0,8 2,23699 0,8 2,24532
0,9 2,26694 0,9 2,27418 0,9 2,2842
1 2,31765 1 2,31982 1 2,32984
1,1 2,36836 1,1 2,36715 1,1 2,37886
1,2 2,41907 1,2 2,42124 1,2 2,43126
1,3 2,46978 1,3 2,47871 1,31 2,50056
1,4 2,53739 1,4 2,5497 1,4 2,56311
1,5 2,62191 1,5 2,63084 1,5 2,64593
1,6 2,72333 1,56 2,68831 1,58 2,72031
1,66 2,79094 1,62 2,75085 1,66 2,80989
1,72 2,87546 1,68 2,82185 1,71 2,87244
1,78 2,95998 1,75 292158 1,76 2,94343
1,84 3,0783 1,8 3,00102 1,81 3,02119
1,89 3,19662 1,84 3,07709 1,86 3,10739
1,92 3,28114 1,88 3,15822 1,9 3,18346
1,95 3,38256 1,92 3,2664 1,93 3,24431
1,97 3,43327 1,95 3,32219 1,96 3,31023
1,99 3,51779 1,98 3,40163 1,99 3,37785
2,005 3,5854 2,01 3,48953 2,02 3,45053
2,02 3,63611 2,03 3,54869 2,05 3,52998
2,035 3,72063 2,05 3,61461 2,08 3,61449
2,05 3,78824 2,065 3,66701 2,1 3,67703
2,065 3,87276 2,08 3,7211 2,12 3,74296
2,08 3,95727 2,096 3,77857 2,14 3,81226
2,095 4,05869 2,11 3,83605 2,16 3,89509
2,105 4,14321 2,125 3,89859 2,18 3,9796
2,115 422773 2,14 3,9662 2,2 4,07257
2,125 431224 2,155 4,03889 2,21 4,12497
2,135 4,41366 2,17 4,12002 2,22 4,18075
2,14 4,48128 2,18 4,17411 2,23 4,23991
2,145 4,54889 2,19 4,23327 2,24 4,30246
2,15 4,63341 2,2 4,2992 2,25 4,36838
2,155 4,73483 2,21 4,37019 2,26 4,43937
2,158 4,78554 2,215 4,40738 2,27 4,50699
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2,161
2,164
2,165
2,166
2,167
2,168
2,17

2,175
2,176
2,177
2,178
2,179
2,18

2,181
2,182
2,183
2,184
2,185
2,186
2,187
2,188
2,189
2,19

2,191
2,193
2,195
2,197
2,199
2,201
2,204
2,207
2,21

2215
2,22

2,23

2,24

2,26

2,34
2,38
2,42
2,46
2.5
2,535
2,56
2,575
2,585
2,595
2,601
2,608
2,615
2,622
2,629
2,635

4,85315
4,95457
4,98837
5,02218
5,07289
5,08979
5,1236
5,41096
5,49547
5,57999
5,68141
5,81664
5,90115
6,00257
6,08709
6,18851
6,23922
6,32374
6,39135
6,42516
6,47587
6,50967
6,56038
6,61109
6,69561
6,78013
6,83084
6,88155
6,93226
6,99987
7,05058
7,08439

7,152
7,20271
7,27032
7,30413
7,33794
7,40555
7,47316
7,54078
7,62529
7,72671
7,82813
7,96336
8,09858

8,2

8,28452
8,38594
8,43665
8,52117
8,60568
8,6902
8,79162
8,87614

2,22
2,225
2,23
2,24
2,245
2,25
2,26
2,265
227
2,276
2,28
2,285
2,29
2,295
2,298
2,301
2,304
2,307
231
2312
2,315
2,318
2,321
2,324
2,327
2,329
2,331
2,334
2,336
2,338
2,341
2,344
2,347
2,35
2,354
2,36
2,365
2,37
2,38
2,39
24
2,415
2,43
2,445
2,46
2,48
2,5
2,53
2,56
2,59
2,625
2,65
2,67
2,7

4,44626
4,48682
4,52739
4,62374
4,67445
4,72685
4,8401
4,90772
4,96688
5,05308
5,11394
5,18831
5,2779
5,3658
5,41989
5,48412
5,54497
5,61427
5,67344
5,72077
5,785
5,85261
5,94896
6,02164
6,1163
6,18392
6,24139
6,33605
6,3969
6,45944
6,52874
6,60143
6,67073
6,72313
6,79582
6,88371
6,9378
6,98006
7,05951
7,12712
7,18459
7,27756
7,36208
7,44152
7,50237
7,55139
7,60379
7,67817
7,73733
7,80663
7,89284
7,97567
8,04497
8,15653

2,28
2,29
2,3
2,31
2,325
2,34
2,355
2,37
2,39
2,405
2,42
2,435
2,45
2,46
2,47
2,48
2,49
2,498
2,506
2,511
2,516
2,521
2,526
2,53
2,535
2,538
2,545
2,549
2,554
2,559
2,566
2,573
2,581
2,59
2,6
2,61
2,625
2,64
2,655
2,67
2,69
2,715
2,74
2,77
2,801
2,83
2,85
2,88
2,91
2,93
2,945
2,96
2,975
2,99

4,5746
4,64052
4,6963
4,7487
4,82139
4,88731
4,95492
5,01747
5,10705
5,17974
5,2558
5,34201
5,43329
5,5009
5,58035
5,66317
5,76121
5,84911
5,95391
6,02321
6,09759
6,1838
6,28353
6,36466
6,46101
6,51679
6,63004
6,69597
6,77203
6,8295
6,90895
6,97825
7,05094
7,12024
7,19123
7,2487
7,32984
7,40252
7,46676
7,51916
7,57832
7,64086
7,70002
7,78285
7,87244
7,94005
7,98231
8,05161
8,15641
8,25276
8,32714
8,39982
8,47927
8,55364
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2,641 8,94375 2,72 8,22753 3,005 8,61956
2,647 9,02827 2,74 8,31373 3,02 8,6838
2,653 9,11278 2,76 8,43544 3,035 8,78522
2,659 9,1973 2,773 8,51319 3,05 8,89171
2,665 9,26491 2,79 8,63828 3,06 8,96946
2,671 9,33253 2,8 8,71265 3,071 9,04891
2,677 9,40014 2,81 8,7735 3,08 9,09793
2,683 9,45085 2,821 8,85633 3,09 9,16723
2,691 9,53537 2,83 8,93239 3,1 9,23484
2,699 9,61988 2,841 9,01691 3,11 9,29401
2,707 9,7044 2,85 9,07776 3,125 9,38021
2,715 9,77201 2,862 9,1589 3,14 9,46135
2,723 9,82272 2,873 9,21806 3,155 9,53572
2,733 9,89034 2,89 9,33131 3,17 9,6101
2,743 9,95795 2,903 9,39047 3,19 9,68785
2,753 10,00866 2,92 9,47668 3,21 9,77406
2,768 10,07627 2,935 9,54937 3,23 9,82815
2,783 10,16079 2,95 9,62881 3,25 9,88562
2,798 10,2284 2,965 9,71164 3,27 9,94647
2,813 10,27911 2,98 9,76066 3,29 9,99718
2,833 10,36363 3 9,84348 3,32 10,0817
2,853 10,43124 3,02 9,928 3,35 10,14593
2,873 10,48195 3,04 9,99223 3,38 10,21524
2,893 10,53266 3,07 10,04463 3,41 10,24735
2,923 10,60027 3,1 10,12577 3,47 10,33525
2,953 10,66789 3,13 10,20521 3,53 10,40624
2,983 10,7186 3,16 10,27959 3,59 10,42653
3,023 10,76931 3,19 10,34044 3,69 10,50935
3,073 10,83692 3,24 10,43679 3,79 10,5364
3,123 10,88763 3,29 10,50271 3,891 10,59218
3,193 10,95524 3,36 10,5923 4 10,67163
3,263 11,02286 3,425 10,65822 4,104 10,72403
3,333 11,07357 3,5 10,72246 4,2 10,76966
3,433 11,14118 3,6 10,79683 4,3 10,81361
3,533 11,19189 3,7 10,8543 4,4 10,85925
3,633 11,2426 3,8 10,89825

3,783 11,29331 3,9 10,93544

3,933 11,32712 4,02 10,97093

4,083 11,37783 6,90231
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Iipunoe

Taoena 7 I1

3asucnocm mumpayuonoe napamempa, a, o0 pH moxkom komnnexcuparoa Y(IIl) - DTPA
cucmema y 0,15 mol dm™ NaCl cpedunu na (310,0 + 0,5 K) 3a konyenmpayuone odHoce

[Y],: [DTPA] = 1:1u1:2

Odnos 1: 1 Odnos 1: 2

pH a pH a
2,101 -9,55 2,02 -9,55
2,104 -9,475 2,024 -9,475
2,107 -9,4 2,028 9,4
2,11 -9,325 2,031 -9,325
2,114 -9,25 2,035 -9,25
2,117 9,175 2,039 9,175
2,12 9,1 2,043 9,1
2,124 -9,025 2,047 -9,025
2,127 -8,95 2,051 -8,95
2,13 -8,875 2,054 -8,875
2,134 -8,8 2,058 -8,8
2,137 -8,725 2,062 -8,725
2,141 -8,65 2,066 -8,65
2,144 -8,575 2,07 -8,575
2,148 -8,5 2,074 -8,5
2,151 -8,425 2,078 -8,425
2,155 -8,35 2,083 -8,35
2,158 -8,275 2,087 -8,275
2,162 -8,2 2,091 -8,2
2,166 -8,125 2,095 -8,125
2,169 -8,05 2,099 -8,05
2,173 -7,975 2,104 -7,975
2,177 -7,9 2,108 -7,9
2,181 -7,825 2,112 -7,825
2,184 -7,75 2,117 -1,715
2,188 -7,675 2,121 -7,675
2,192 -7,6 2,126 -7,6
2,196 -7,525 2,13 -7,525

2,2 -7,45 2,135 -7,45
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2,204 -1,375 2,139 -7,375
2,208 -7,3 2,144 -7,3
2,212 -7,225 2,148 -7,225
2,216 -7,15 2,153 -7,15
2,22 7,075 2,158 -7,075
2,224 -7 2,162 -7
2,228 -6,925 2,167 -6,925
2,233 -6,85 2,172 -6,85
2,237 -6,775 2,177 -6,775
2,241 -6,7 2,182 -6,7
2,246 -6,625 2,187 -6,625
2,25 -6,55 2,192 -6,55
2,254 -6,475 2,197 -6,475
2,259 -6,4 2,202 -6,4
2,263 -6,325 2,207 -6,325
2,268 -6,25 2,213 -6,25
2,273 -6,175 2,218 -6,175
2,277 -6,1 2,223 -6,1
2,282 -6,025 2,229 -6,025
2,287 -5,95 2,234 -5,95
2,292 -5,875 2,24 -5,875
2,297 -5,8 2,245 -5,8
2,302 -5,725 2,251 -5,725
2,307 -5,65 2,257 -5,65
2,312 -5,575 2,262 -5,575
2,317 -5,5 2,268 -5,5
2,322 -5,425 2,274 -5,425
2,328 -5,35 2,28 -5,35
2,333 -5,275 2,286 -5,275
2,338 -5,2 2,292 -5,2
2,344 -5,125 2,299 -5,125
2,349 -5,05 2,305 -5,05
2,355 -4,975 2,311 -4,975
2,361 -4,9 2,318 -4,9
2,367 -4,825 2,324 -4,825
2,373 -4,75 2,331 -4,75
2,379 -4,675 2,338 -4,675
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2,385
2,391
2,397
2,404
2,41
2,417
2,423
2,43
2,437
2,444
2,451
2,459
2,466
2,474
2,482
2,489
2,498
2,506
2,514
2,523
2,531
2,54
2,55
2,559
2,569
2,578
2,588
2,599
2,609
2,62
2,631
2,643
2,655
2,667
2,679
2,692
2,706

4,6
4,525
4,45
4,375
43
4225
4,15
4,075

3,925
3,85
3,775
3,7
3,625
3,55
3,475
3.4
3,325
3,25
3,175
3,1
3,025
2,95
2,875
2.8
2,725
2,65
2,575
2,5
2,425
2,35
2275
22
2,125
2,05
-1,975
1,9

2,345
2,352
2,359
2,366
2,373
2,381
2,388
2,396
2,404
2,412
2,42
2,428
2,436
2,445
2,453
2,462
2,471
2,481
2,49
2,5
2,51
2,52
2,53
2,54
2,551
2,562
2,574
2,585
2,597
2,61
2,622
2,635
2,648
2,662
2,676
2,691
2,706

4.6
4,525
4,45
4,375
43
4,225
4,15
4,075

3,925
3,85
3,775
3,7
3,625
3,55
3,475
3.4
3,325
3,25
3,175
3,1
3,025
2,95
2,875
2,8
2,725
2,65
2,575
2,5
2,425
2,35
2,275
22
2,125
2,05
1,975
1,9
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2,719 -1,825 2,722 1,825
2,734 -1,75 2,738 -1,75
2,749 -1,675 2,755 1,675
2,764 1,6 2,773 1,6
2,78 -1,525 2,791 -1,525
2,796 -1,45 2,81 -1,45
2,814 -1,375 2,83 1,375
2,832 1,3 2,85 1,3
2,85 -1,225 2,872 -1,225
2,87 1,15 2,895 1,15
2,891 -1,075 2,919 -1,075
2,912 1 2,944 1
2,935 -0,925 2,971 -0,925
2,959 -0,85 2,999 -0,85
2,985 0,775 3,029 -0,775
3,012 0,7 3,062 0,7
3,041 0,625 3,096 -0,625
3,073 -0,55 3,134 -0,55
3,106 0,475 3,175 -0,475
3,143 0,4 3,221 -0,4
3,183 -0,325 3,271 -0,325
3,227 -0,25 3,327 -0,25
3,276 0,175 3,391 0,175
3,332 0,1 3,466 0,1
3,395 -0,025 3,556 -0,025
3,47 0,05 3,667 0,05
3,56 0,125 3,815 0,125
3,674 0,2 4,032 0,2
3,829 0,275 4,424 0,275
4,072 0,35 6,726 0,35
4,674 0,425 9,194 0,425
9,407 0,5 9,653 0,5
9,805 0,575 9,896 0,575
10,009 0,65 10,057 0,65
10,147 0,725 10,177 0,725
10,251 0,8 10,272 0,8
10,335 0,875 10,35 0,875
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10,406
10,466
10,519
10,566
10,609
10,647
10,683
10,715
10,746
10,774
10,801
10,826
10,849
10,872
10,893
10,913
10,932
10,951
10,969
10,986
11,002
11,018
11,033
11,047
11,061
11,075
11,088
11,101
11,113
11,125
11,137
11,149
11,16
11,171
11,181
11,191
11,201

0,95
1,025
11
1,175
1,25
1,325
1.4
1,475
1,55
1,625
1,7
1,775
1,85
1,925

2,075
2,15
2,225
2,3
2,375
2,45
2,525
2,6
2,675
2,75
2,825
2,9
2,975
3,05
3,125
3,2
3,275
3,35
3,425
3,5
3,575
3,65

10,417
10,475
10,526
10,572
10,613
10,651
10,686
10,718
10,748
10,776
10,803
10,828
10,851
10,873
10,894
10,914
10,934
10,952
10,97
10,986
11,003
11,018
11,033
11,048
11,062
11,076
11,089
11,102
11,114
11,126
11,138
11,149
11,16
11,171
11,181
11,192
11,202

0,95
1,025
1,1
1,175
1,25
1,325
1,4
1,475
1,55
1,625
1,7
1,775
1,85
1,925

2,075
2,15
2,225
2,3
2,375
2,45
2,525
2,6
2,675
2,75
2,825
2,9
2,975
3,05
3,125
3,2
3,275
3,35
3,425
3,5
3,575
3,65
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11,211 3,725 11,211 3,725
11,221 3,8 11,221 3,8
11,23 3,875 11,23 3,875
11,239 3,95 11,239 3,95
11,248 4,025 11,248 4,025
11,257 4,1 11,257 4,1
11,265 4,175 11,266 4,175
11,274 4,25 11,274 4,25
11,282 4,325 11,282 4,325
11,29 44 11,29 44
11,298 4,475 11,298 4,475
11,305 4,55 11,306 4,55
11,313 4,625 11,313 4,625
11,321 4,7 11,321 4,7
11,328 4,775 11,328 4,775
11,335 4,85 11,335 4,85
11,342 4,925 11,342 4,925
11,349 5 11,349 5
11,356 5,075 11,356 5,075
11,363 5,15 11,363 5,15
11,369 5,225 11,369 5,225
11,376 53 11,376 53
11,382 5,375 11,382 5,375
11,388 5,45 11,388 5,45
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Ciauke 8 I1

Iojeounaune ciuxe cnekmapa umpujym-xuopokcuoa HakoH 3azpesarba Ha 333, 393, 523,
673,973 u 1073 K

90.8
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4000.0

3600 3200 2800 2400 2000 1800 1600 1400 1200 1000 800 600 450.0
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Cauka 8 II-1. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxcuoa Hakow 3azpesarba Ha 333 K
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Cauka 8 I1-2. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxcuoa Hakow 3azpesaroa Ha 393 K
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Cauxka 8 I1-3. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxcuoa HakoH 3azpesaroa Ha 523 K
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Cauxka 8 I1-4. IR cnexmap manoea umpujym-xuopoxcuoa HakoH 3azpesarba Ha 673 K
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71.4

%T
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Iipunoe
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Cauka 8 II-5. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxkcuoa HakoH 3azpedaroa Ha 973 K
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Cauxka 8 I1-6. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxcuoa HakoH 3azpesarva nHa 973 K
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Cauka 8 I1-7. IR cnexmap manoza umpujym-xuopoxcuoa HakoH 3azpesaroa Ha 1373 K

Ciauka 9 I1

Cnexrap DTPA CaNau YCI;

Cauka 9 Il . Cnexmap DTPA CaNa u YClzy 0,05 % HCl y MS ESI- mooy
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Iipunoe

Ta6ena 10 I1. [lomenyuomempujcka mumpayuja cmeue Y(IIl)-jona u yunpoghnoxcayuna
pacmeopom NaOH y 0,15 mol dm™ NaCl na 310 K.

Y-cipro Y-cipro Y-cipro
wAnpopoK AN Opmnoc 1: 1 Opmaoc 1:2 Opnoc 1: 3

V (cm-3) pH V (cm-3) pH V (cm-3) pH V (cm-3) pH

0 2,222 0 1,99649 0 2,0088 0 2,0053

0,015 2,228 0,1 2,0303 0,1 2,0257 0,1 2,02727
0,03 2,233 0,2 2,0472 0,2 2,04937 0,2 2,05263
0,045 2,239 0,3 2,081 0,3 2,07472 0,3 2,07967
0,06 2,245 0,4 2,09791 0,4 2,10346 0,4 2,10841
0,075 2,251 0,5 2,13171 0,5 2,13219 0,5 2,13883
0,09 2,258 0,6 2,16552 0,6 2,16431 0,6 2,17264
0,105 2,264 0,7 2,19933 0,7 2,19811 0,7 2,20645
0,12 2,27 0,8 2,23313 0,8 2,23699 0,8 2,24532
0,135 2,277 0,9 2,26694 0,9 2,27418 0,9 2,2842

0,15 2,283 1 2,31765 1 2,31982 1 2,32984
0,165 2,29 1,1 2,36836 1,1 2,36715 1,1 2,37886
0,18 2,296 1,2 2,41907 1,2 2,42124 1,2 2,43126
0,195 2,303 1,3 2,46978 1,3 2,47871 1,31 2,50056
0,21 2,31 1,4 2,53739 1,4 2,5497 1,4 2,56311
0,225 2,317 1,5 2,62191 1,5 2,63084 1,5 2,64593
0,24 2,324 1,6 2,72333 1,56 2,68831 1,58 2,72031
0,255 2,331 1,66 2,79094 1,62 2,75085 1,66 2,80989
0,27 2,338 1,72 2,87546 1,68 2,82185 1,71 2,87244
0,285 2,346 1,78 2,95998 1,75 2,92158 1,76 2,94343
0,3 2,353 1,84 3,0783 1,8 3,00102 1,81 3,02119
0,315 2,361 1,89 3,19662 1,84 3,07709 1,86 3,10739
0,33 2,369 1,92 3,28114 1,88 3,15822 1,9 3,18346
0,345 2,376 1,95 3,38256 1,92 3,2664 1,93 3,24431
0,36 2,384 1,97 3,43327 1,95 3,32219 1,96 3,31023
0,375 2,393 1,99 3,51779 1,98 3,40163 1,99 3,37785
0,39 2,401 2,005 3,5854 2,01 3,48953 2,02 3,45053
0,405 2,409 2,02 3,63611 2,03 3,54869 2,05 3,52998
0,42 2,418 2,035 3,72063 2,05 3,61461 2,08 3,61449
0,435 2,427 2,05 3,78824 2,065 3,66701 2,1 3,67703
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0,45 2,436 2,065 3,87276 2,08 3,7211 2,12 3,74296
0,465 2,445 2,08 3,95727 2,096 3,77857 2,14 3,81226
0,48 2,454 2,095 4,05869 2,11 3,83605 2,16 3,89509
0,495 2,463 2,105 414321 2,125 3,89859 2,18 3,9796

0,51 2,473 2,115 422773 2,14 3,9662 22 4,07257
0,525 2,483 2,125 431224 2,155 403889 221 4,12497
0,54 2,493 2,135 441366 2,17 412002 222 4,18075
0,555 2,503 2,14 448128 2,18 417411 223 423991
0,57 2,514 2,145 4,54889 2,19 423327 224 4,30246
0,585 2,525 2,15 463341 22 42992 225 4,36838
0,6 2,536 2,155 473483 221 437019 226 4,43937
0,615 2,547 2,158 4,78554 2215 440738 227 4,50699
0,63 2,558 2,161 485315 2,22 444626 228 4,5746

0,645 2,57 2,164 495457 2,225 448682 229 4,64052
0,66 2,583 2,165 498837 2723 452739 23 4,6963

0,675 2,595 2,166 502218 224 462374 231 4,7487

0,69 2,608 2,167 507289 2,245 4,67445 2,325 4,82139
0,705 2,621 2,168 508979 225 472685 2,34 4,88731
0,72 2,635 2,17 51236 226 4,8401 2,355 4,95492
0,735 2,649 2,175 541096 2,265 490772 237 5,01747
0,75 2,664 2,176 549547 227 4,96688 2,39 5,10705
0,765 2,679 2,177 557999 2,276 505308 2,405 5,17974
0,78 2,694 2,178 568141 228 511394 2,42 5,2558

0,795 2,71 2,179 581664 2,285 518831 2,435 5,34201
0,81 2,727 2,18 590115 229 52779 245 5,43329
0,825 2,744 2,181 6,00257 2,295 53658 2,46 5,5009

0,84 2,762 2,182 6,08709 2,298 541989 2,47 5,58035
0,855 2,781 2,183 6,18851 2,301 548412 2,48 5,66317
0,87 2,801 2,184 6,23922 2,304 5,54497 2,49 5,76121
0,885 2,821 2,185 6,32374 2,307 561427 2,498 5,84911
0,9 2,843 2,186 6,39135 2,31 567344 2,506 5,95391
0,915 2,865 2,187 6,42516 2,312 572077 2,511 6,02321
0,93 2,889 2,188 6,47587 2315 5,785 2,516 6,09759
0,945 2,914 2,189 6,50967 2,318 585261 2,521 6,1838

0,96 2,94 2,19 6,56038 2,321 594896 2,526 6,28353
0,975 2,969 2,191 6,61109 2,324 6,02164 2,53 6,36466
0,99 2,999 2,193 6,69561 2,327 6,1163 2,535 6,46101
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1,005
1,02
1,035
1,05
1,065
1,08
1,095
1,11
1,125
1,14
1,155
1,17
1,185
1,2
1,215
1,23
1,245
1,26
1,275
1,29
1,305
1,32
1,335
1,35
1,365
1,38
1,395
1,41
1,425
1,44
1,455
1,47
1,485
1,5
1,515
1,53
1,545
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3,031
3,066
3,104
3,145
3,191
3,242
3,299
3,365
3,442
3,535
3,651
3,805
4,02

4318
4,623
4,853
5,024
5,159
5,271
5,368
5,455
5,535
5,609
5,68

5,747
5,813
5,878
5,943
6,008
6,075
6,143
6,214
6,29

6,371
6,46

6,56

6,676

2,195
2,197
2,199
2,201
2,204
2,207
2,21
2,215
2,22
2,23
2,24
2,26
2,3
2,34
2,38
2,42
2,46
2,5
2,535
2,56
2,575
2,585
2,595
2,601
2,608
2,615
2,622
2,629
2,635
2,641
2,647
2,653
2,659
2,665
2,671
2,677
2,683

6,78013
6,83084
6,88155
6,93226
6,99987
7,05058
7,08439
7,152
7,20271
7,27032
7,30413
7,33794
7,40555
7,47316
7,54078
7,62529
7,72671
7,82813
7,96336
8,09858
8,2
8,28452
8,38594
8,43665
8,52117
8,60568
8,6902
8,79162
8,87614
8,94375
9,02827
9,11278
9,1973
9,26491
9,33253
9,40014
9,45085

2,329
2,331
2,334
2,336
2,338
2,341
2,344
2,347
2,35
2,354
2,36
2,365
2,37
2,38
2,39
2,4
2,415
2,43
2,445
2,46
2,48
2,5
2,53
2,56
2,59
2,625
2,65
2,67
2,7
2,72
2,74
2,76
2,773
2,79
2,8
2,81
2,821

6,18392
6,24139
6,33605
6,3969

6,45944
6,52874
6,60143
6,67073
6,72313
6,79582
6,88371
6,9378

6,98006
7,05951
7,12712
7,18459
7,27756
7,36208
7,44152
7,50237
7,55139
7,60379
7,67817
7,73733
7,80663
7,89284
7,97567
8,04497
8,15653
8,22753
8,31373
8,43544
8,51319
8,63828
8,71265
8,7735

8,85633

2,538
2,545
2,549
2,554
2,559
2,566
2,573
2,581
2,59
2,6
2,61
2,625
2,64
2,655
2,67
2,69
2,715
2,74
2,77
2,801
2,83
2,85
2,88
2,91
2,93
2,945
2,96
2,975
2,99
3,005
3,02
3,035
3,05
3,06
3,071
3,08
3,09

6,51679
6,63004
6,69597
6,77203
6,8295

6,90895
6,97825
7,05094
7,12024
7,19123
7,2487

7,32984
7,40252
7,46676
7,51916
7,57832
7,64086
7,70002
7,78285
7,87244
7,94005
7,98231
8,05161
8,15641
8,25276
8,32714
8,39982
8,47927
8,55364
8,61956
8,6838

8,78522
8,89171
8,96946
9,04891
9,09793
9,16723
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1,56 6,816 2,691 9,53537 2,83 8,93239 3,1 9,23484
1,575 6,991 2,699 9,61988 2,841 9,01691 3,11 9,29401
1,59 7,218 2,707 9,7044 285 9,07776 3,125 9,38021
1,605 7,483 2,715 9,77201 2,862 9,1589 3,14 9,46135
1,62 7,726 2,723 9,82272 2,873 9,21806 3,155 9,53572
1,635 7,917 2,733 9,89034 2,89 933131 3,17 9,6101
1,65 8,067 2,743 9,95795 2,903 9,39047 3,19 9,68785
1,665 8,189 2,753 10,00866 2,92 9,47668 3,21 9,77406
1,68 8,294 2,768 10,07627 2,935 9,54937 323 9,82815
1,695 8,385 2,783 10,16079 2,95 9,62881 325 9,88562
1,71 8,469 2,798 10,2284 2,965 9,71164 327 9,94647
1,725 8,545 2,813 1027911 2,98 9,76066 3,29 9,99718
1,74 8,617 2,833 10,36363 3 0,84348 332 10,0817
1,755 8,686 2,853 10,43124 3,02 9,928 3,35 10,14593
1,77 8,752 2,873 10,48195 3,04 9,99223 3,38 10,21524
1,785 8,816 2,893 10,53266 3,07 10,04463 3,41 10,24735
1,8 8,879 2,923 10,60027 3,1 10,12577 3,47 10,33525
1,815 8,942 2,953 10,66789 3,13 10,20521 3,53 10,40624
1,83 9,006 2,983 10,7186 3,16 10,27959 3,59 10,42653
1,845 9,07 3,023 10,76931 3,19 10,34044 3,69 10,50935
1,86 9,135 3,073 10,83692 3,24 10,43679 3,79 10,5364
1,875 9,203 3,123 10,88763 3,29 10,50271 3,891 10,59218
1,89 9,274 3,193 10,95524 3,36 10,5923 4 10,67163
1,905 9,349 3,263 11,02286 3,425 10,65822 4,104 10,72403
1,92 9,428 3,333 11,07357 3,5 10,72246 42 10,76966
1,935 9,512 3,433 11,14118 3,6 10,79683 4,3 10,81361
1,95 9,603 3,533 11,19189 3,7 10,8543 44 10,85925
1,965 9,7 3,633 112426 38 10,89825

1,98 9,802 3,783 11,29331 3,9 10,93544

1,995 9,907 3,933 1132712 4,02 10,97093

2,01 10,01 4,083 11,37783 6,90231

2,025 10,107

2,04 10,196

2,055 10,276

2,07 10,348

2,085 10,411

2,1 10,468
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2,115
2,13
2,145
2,16
2,175
2,19
2,205
2,22
2,235
2,25
2,265
2,28
2,295
2,31
2,325
2,34
2,355
2,37
2,385
2,4
2,415
2,43
2,445
2,46
2,475
2,49
2,505
2,52
2,535
2,55
2,565
2,58
2,595
2,61
2,625
2,64
2,655
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10,519
10,566
10,608
10,647
10,683
10,716
10,747
10,776
10,803
10,828
10,853
10,876
10,897
10,918
10,938
10,957
10,975
10,992
11,009
11,025
11,04

11,055
11,07

11,084
11,097
11,11

11,123
11,135
11,147
11,159
11,17

11,181
11,192
11,202
11,213
11,223
11,232
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2,67 11,242
2,685 11,251
2,7 11,26

2,715 11,269
2,73 11,278
2,745 11,286
2,76 11,295
2,775 11,303
2,79 11,311
2,805 11,319
2,82 11,326
2,835 11,334
2,85 11,341
2,865 11,349
2,88 11,356
2,895 11,363
2,91 11,37

2,925 11,376
2,94 11,383
2,955 11,39

2,97 11,396
2,985 11,403
3 11,409
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Tatene 11 I1

Jo0ujame uTpujyMa MeMOPaHCKOM eKCTPAKIIHjOM

Tabena 11 II-1. Konyenmpayuje umpujyma u cmporyujyma y 600eH0j U 0peanckoj gasu
KOO meyHo-meyHne excmpakyuje. Booena ¢asza je pacmeop 0,1 M HCI, opeancka ¢haza je
pacmeop DEHPA y xexcamny

Jlecenoa: P — nouemnu ysopax, C(Y)aq — xonyenmpayuja umpujyma y 600enoj ¢hasu,
C(Y)org — rxonyenmpayuja umpujyma y opearckoj ¢pasu, C(Sr)aqg — xonyemmpayuja
cmponyujyma y 600neoj gpasu u C(Sr)org — KOHyeHmpayuja cmponyujyma y opeancKkoj

Qasu

Ugzorak % C (Y)ac_13, C (Y)or_g, C* (Sr)ag], C (Sr)a%, C (Sr)or_g,

DEHPA mg dm mg dm mg dm mg dm mg dm

P 10,2 5,72 463,32

1 5 0,05 10,15 5,59 452,79 10,53

I 5 0,03 10,17 5,55 449,55 13,77

4 15 0,04 10,16 5,81 470,61 -7,29

4 15 0,02 10,18 5,72 463,32 0

7 40 0,02 10,18 5,59 452,79 10,53

7 40 0,02 10,18 5,6 453,6 9,72

Ta6ena 11 I1-2. Konyenmpayuje umpujyma u cmpoHyujyma y 600€Hoj u 0p2anckoj gasu
KOO meyHo-meune ekcmpakyuje. Booena ¢asa je pacmeop 1 M HCI, opeancka ¢asa je
pacmeop DEHPA y xexcamny

Jlecenoa: P — nouemnu y3zopak, C(Y)aq — xonyenmpayuja umpujyma y 6ooenoj ¢hasu,
C(Y)org — rxonyenmpayuja umpujyma y opeanckoj ¢pasu, C(Sr)aq — xonyenmpayuja
cmponyujyma y ooneoj gpazu u C(Sr)org — KoHyenmpayuja cmpoHyujyma y opeancKoj
Qasu.

Uzor D?H C (Y)aq, C (Y)org, C* (Sr)aq, C (Sr)aq, C (Sr)org,
ak I mg dm’ mg dm’ mg dm’ mg dm’ mg dm’
P2 9,69 5,46 442,26
2 5 3,12 6,57 5,46 442,26 0
2' 5 3,52 6,17 5,36 434,16 8,1
5 15 0,47 9,22 5,58 451,98 -9,72
5' 15 0,40 9,29 5,01 405,81 36,45

8 40 0,07 9,62 5,56 450,36 -8,1
g 40 0,08 9,62 5,5 445,5 -3,24
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Ta6ena 11 I1-3. Konyenmpayuje umpujyma u cmpoHyujyma y 600eHoj u 0p2anckoj gasu
K00 meuHo-meune excmpakyuje. Booena ¢haza je pacmeop 2M HCI, opeancka gasa je
pacmeop DEHPA y xexcany

Jlecenoa: P — nouemnu y3opax, C(Y)aq — xonyenmpayuja umpujyma y 600eHoj ¢hasu,
C(Y)org — ronyenmpayuja umpujyma y opeancxoj ¢asu, C(Sr)aq — xonyenmpayuja
cmpouyujyma y 6ooreoj ¢pazu u C(Sr)org — KoHyenmpayuja cCmpoHyujyma y opeancKkoj

Qazu.

Uzor DZSH C (Y)a<]3, C (Y)or%, C* (Sr)agl, C (Sr)ac%, C (Sr)or%
ak PA mg dm’ mg dm’ mg dm’ mg dm’ mg dm’
P3 9,13 522 422,82
3 5 8,08 1,05 5,05 409,05 13,77
3! 5 8,01 1,12 521 422,01 0,81

6 15 3,29 5,84 5,12 414,72 8,1

6' 15 3,16 5,97 5,39 436,59 -13,77

9 40 0,72 8,41 5,16 417,96 4,86

9' 40 0,75 8,38 522 422,82 0
Tabema 12 11

Paduoaxmusnu pacnad Y 0obujenoe erekmpoxemMujckom cenapayujom y mpajarsy oo
700 uacosa

Bpeme AKTUBHOCT
(Cas) (impuls/min)
0 486226

50 245628
122 119856
192 55386
242 26481
300 12859
362 6231
408 3025
480 1496
530 784
602 265
650 95
720 0
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Taoeaa 13 11

Cmponyujym — umpujym y pAgHOmMeENCU: UHCMAHM MAHKOCIOJHA Xpomamozpaguja
(itlc) u nanupna xpomamoepadghuja (Whatman)

cm whatman ITLC
0 84,10829 76,58976
1 0,55797 3,7704
2 0,78529 1,96961
3 0,35131 2,87001
4 1,54991 1,80079
5 0,49597 1,51941
6 0,04133 0,84412
7 1,52924 2,13844
8 0,97128 0,73157
9 0,49597 0,78784
10 8,26617 1,18177
11 0,55797 1,01294
12 0,28932 4,78334
Ta6ena 14 IT

Koumpona xeanumema umpujyma 0o0OUBeH02 eneKmponu3oM. UHCMAHM MAHKOCIOjHA
xpomamoepadgpuja (itlc) u nanupna xpomamoepaguja (Whatman)

cm whatman ITLC
0 92,22796 32,01464
1 7,2521 60,32632
2 0,12999 1,08193
3 0,13405 1,16778
4 0,01354 2,02407
5 0,05416 3,35143
6 0,00812 8,87E-04
7 0,01354 5,91E-04
8 0,01693 0,00133
9 0,00542 0,00562
10 0,0176 0,00547
11 0,08124 0,00621
12 0,02505 0,00296
13 0,02031 0,01079
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Tateae 1511

Xuapouausa Y(I1I)-jona npu pazjauduTuM BpeaHocTuMa pH 1 HanoHa HA KOHYCY

ESI MS ypehaja

Ta6ena 15 II — 1. Ilpemnocmasmwene epcme m/z ca xpomamozpama 800Heo02 pacmeopa
Y(Il)-jona y nmecamusnom mooy na pH=2,63 npu paziuuumum HANOHUMA HA KOHYCY
(70V, 100V i 150V)

Hamon nakonycy 70V Hanon Hakonycy 100 V Hanon Hakonycy 150V
Maca dopmyJia Maca Maca DopmyJia Maca

373,437 373,119 373,077; 373,995

373,75 | Y5Cl;;-5H,0 373,5 Y(OH);Cl-11H,0 373,5 [Y(OH);Cl-11H,0]

373,25 | Y;0Cly-8H,0 373,25 | Y5;0Cly-8H,0 373,75 [Y5Cly;-5H,01"

373 Y;(OH);Cls-8H,0 373 Y;(OH);Cls-8H,0 373,25 [Y;0Cly-8H,0]*

373,25 | Y3(OH),Cly-7H,0O 373,25 | Y;(OH),Cly-7H,0 373 [Y3(OH);Clg-8H,0]*

373,5 Y;(OH)Cl,o-6H,0 373,5 [Y3(OH)Clyo-6H,01" | 373,25 [Y3(OH),Cl,-7H,01*

373 Y;0(OH)Cls-9H,0 373 [Y;O(OH)Clg-9H,01" | 373,5 [Y3(OH)Cly,-6H,0]

373 [Y;0(OH)Cls-9H,01"

317,287

317 Y;(OH),;-10H,O 302,558 317,639

317 Y;0(OH)y-11H,0 302 [YOCL,-7TH,O] 317 Y;(OH);,-10H,O

317,75 | Y304Cl53-11H,0 302 [Y(OH),Cl,-6H,0] 317 Y;0(OH)y°11H,0

317,25 | Y3(OH);,Cl-9H,0O 302,5 [Y(OH)Cl;-5H,OT 317,25 Y;(OH);,C1-9H,0

317,5 Y;(OH),Cl,-8H,0 302,75 | [Y,(OH)Cl,-9H,01" 317,5 Y;(OH)yCl,-8H,0

317,75 | Y3(OH)sCl;-7H,0O 302,5 [Y,(OH),Cls- 10H,01* | 317,75 Y;(OH)sCl;-7H,0

317,75 | Y;0(OH)4Cl;-8H,0 302,25 | [Y,(OH);Cls-11H,0]" | 317,75 Y;0(0OH)sCl;-8H,0

317,75 | Y;O0(OH),Cl,-9H,0 302,5 [Y,OCl, 11H,01" 317,75 Y;0(0OH),Cl,-9H,0

317,25 | Y;0(OH)sCl-10H,0 317,25 Y;0(OH)sCl-10H,0O

317 Y;0(OH)y-11H,0 199,681 317 Y;0(OH)y-11H,0

317,25 | Y;30,(OH)¢Cl-11H,O | 200 [Y30;(OH)s]*™ 317,25 Y;0,(0OH)¢CI-11H,0

317,5 Y;0,(0OH)sCl,- 10H,O | 200 [Y;04(OH);-H,01* 317,5 Y;0,(0OH);sCl,- 10H,0

317,75 | Y;0,(OH)4Cl;-9H,0 | 200 [Y;05(OH)-2H,01" 317,75 Y;0,(0OH),4Cl;-9H,0

317 Y4(OH),-6H,0 200,25 | [Y;0sCI]” 317 Y4(OH),p-6H,0
219,095 148,055 301,060

218,75 | [Y;04CL]" 148 [Y,O(OH)s]™ 301 [Y(OH)4)-8H,0]
199,841 148 [Y,0,(OH),]*” 301 [YO,-10H,01

200 [Y;05(OH)s]* 148 [Y,0,(OH),-2H,0T" | 301 [YO(OH)-9H,0T

200 [Y3;04(OH);-H,0]” 148 [Y,0, 3H,0]" 301,5 [YO(OH)CI-8H,0]
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200 [Y;05(OH)-2H,01" [ 1485 [ [Y,0,CL]” 301,5 [Y(OH)Cl;-7H,0]
200,25 | [Y;0sCl-H,0]* 148,25 | [Y,0,(OH);CI]* 301,25 [Y;0Cly-7H,0]*
148,25 | [Y,05(OH)CI- H,0]" | 301 [Y;(OH);Cls™

301 [Y;O(OH)Clg-H,01*

300,75 [Y;0,Cl,-3H,0]*

300,75 [Y;(OH),Cl,-H,0]"

300,75 [Y;0(OH),Cl,-2H,01*

Tabena 15 I1 — 2. [lpemnocmasmwene spcme m/z ca Xpomamozpama 800He02 pacmeopa
Y(Il)-jona y necamusnom mooy na pH=4,48 npu paziuyumum HANOHUMA HA KOHYCY
(54V, 100V i 150V).

Hanon Hakonycy 70V Hamon Hakonycy 100 V Hamon nHakonycy 150V
Maca DopmyJia Maca DopmyJia Maca DopmyJia
373,2486 301,1251 228,8990
373,75 | Y;Cl;;-5H,0 301,25 | [Y;0Cl,* 229 Y(OH)4 4H,0
373,25 | Y;0Cly-8H,0 301 [Y;(OH);Clg]* YO,.6H,0
373 Y;(OH);Cls-8H,0 301 [Y;0(OH)Cls-H,01” YO(OH),-5H,0
373,25 | Y3(OH),Cly-7H,O 301 [Y(OH), 8 H,OT 229,25 Y,(OH),CI-7H,0
373,5 Y;(OH)Cl,(-6H,0 301 [YO, 10H,0] 229,5 Y,(OH)(Cl,-6H,0
373 Y;0(0OH)Cl;-9H,0 301 [YO(OH),-9H,OT
301,5 [YO(OH)CI-8H,0] 213,0215
317,2100 2125 [Y(OH)CL;]

317 Y;(OH),,-10H,O 229,0448 212,5 [Y,(OH),Cl]*
317 Y;0(OH)y-11H,0 229 [Y5(OH),.4H,0T 212,5 [Y20Cls]* - H,0
317,75 | Y;04Cl;-11H,0 229 [YO,-6H,0T
317,25 | Y3(OH),,Cl-9H,0 229 [YO(OH),-5H,OT
317,5 Y;(OH)yCl,-8H,0 229 [YO(OH)CI-4H,0T
317,75 | Y3(OH)sCl;-7H,0O 229,75 | [Y,(OH)sCly-5H,01*
317,75 | Y;0(OH)¢Cl;-8H,0 229,5 [Y,(OH)¢Cl,-6H,01*
317,75 | Y;0(OH),Cl,-9H,0 229,25 | [Y,(OH),Cl-7H,0]*
317,25 | Y;0(OH)sCIl-10H,0 229 [Y,O(OH)s 9H,01>
317 Y;0(OH)y-11H,0 229 [Y,0,(OH),- 10H,0]*
317,25 | Y30,(OH)sCI-11H,0 | 229 [Y,05(OH), 1 1H,0]*
317,5 Y;0,(0OH)sCl,-10H,0 | 229,5 [Y,0;Cl,-9H,01*
317,75 | Y;0,(0OH)4Cl;-9H,0 229,25 | [Y,O(OH)sCl-8H,01"
317 Y4(OH),4-6H,0 229,25 | [Y,0,(0OH);Cl-9H,0]*
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229,75 | [Y,0,(OH)Cly-7H,01*

261,1827 229,25 | [Y,05(OH)CI-10H,0]*
261 Y,0,(0OH), 229 [Y(OH), 4H,0]

229 [YO, 6H,0]

219,1118 229 [YO(OH),5H,0]
218,75 | [Y504CL]*" 2295 | [YO(OH)CI-4H,0]

205,0714 2295 | [Y(OH),Cl,-6H,0]*
205,25 | [YCls-8H,01*

Ta6esna 15 II — 3. [lpemnocmasmwene 8pcme m/z ca Xxpomamozpama 600eH02 pacmeopa
Y(ll)-jona y necamusnom mody na pH=6,21 npu paziuuumum HANOHUMA HA KOHYCY

(54V, 100V i 150V)

Hamnon Hakonycy 70V Hanon nakonycy 100 V Hamon nakonycy 150V
Maca ®opmyJia Maca Maca ®opmyJia Maca
456,024 373,229 480,374
456 [Y304Cl,-3H,0] 373,75 | [Y5Cly-5H,01" 480,5 [Y.Cl;-3H,0]
373,5 | [Y(OH);Cl-11H,0] 480 [Y,(OH)Cl-4H,0]
374,089 373,5 | [Y3(OH)Clyy-6H,0] 373,217
374 [YOCL, 11H,0] 374 [YOCI,-11H,0] 373,75 | [YsCly;-5H,01"
374 [Y(OH),Cl,- 10H,0] 374 [Y(OH),Cl,- 10H,0] 373,5 | [Y(OH),Cl-11H,0T
374 [Y(OH)Cl;-9H,0] 374 [Y(OH)Cl;-9H,0] 373,5 | [Y3(OH)Clyo-6H,0]
373,75 | [YsCly;-5H,01" 373,25 | [Y50Cly-8H,0] 374 [YOCI, 11H,0]
373,5 | [Y(OH);Cl-11H,0] 373 [Y3(OH);Clg-8H,01™ 374 [Y(OH),Cl,- 10H,0]
373,5 | [Y3(OH)Cl,-6H,0] 373,25 | [Y3(OH),Cly-7H,0]” 374 [Y(OH)Cl;-9H,0]
373,5 | [Y5(OH)Cly-6H,0]” 373,25 | [Y;0Cly-8H,0]
345,199 373 [Y;O0(OH)Clg-9H,01* 373 [Y3(OH);Clg-8H,01™
345,75 | [Y50,Cl;-8H,01" 372,75 | [Y50,Cl;11H,0]* 373,25 | [Y5(OH),Cly-7H,0]1*
345,25 | [Y505Cls 11H,0]* 372,75 | [Y5(OH)sCls-11H,0]* 373,5 | [Y5(OH)Cl,o-6H,0]*
345 [Y;(OH),Cl,-9H,0]" 372,5 | [Y5(OH)sCls'10H,0]* 373 [Y;O(OH)Clg-9H,0]*
345,25 | [Y3(OH)sCls 8H,0]" 372,75 | [Y5(OH),Cl;-9H,0]* 372,75 | [Y;0.Cl;- 11H,0]*
345,5 | [Y3(OH)sClg 7TH,O]" 372,75 | [YsO(OH),Cl;-10H,0]* | 372,75 | [Y5(OH)sCls-11H,0]*
345,75 | [Y5(OH),Cl;-6H,01" 372,5 | [Y;0(OH);Cle: 11H,01% [ 372,5 | [Y3(OH)sCle- 10H,01”
345,75 | [Y5O0(OH),Cl;7H,0]> | 372,75 | [Y;0,Cl;-11H,0]* 372,75 | [Y5(OH),Cl,-9H,0]1”
345,5 | [Y5O(OH),Cly'8H,0]" 372,75 | [Y;O0(OH),Cl;- 10H,0]*
34525 | [Y;0(OH),Cls-9H,01" 336,607 372,5 | [Y30(OH);Clg-11H,0]7
345 [Y;O(OH)sCls: 10H,O0]* | 336,75 | [Y30,Cl,-7H,0]* 372,75 | [Y;0.Cl;' 11H,0]*

200




Iipunoe

345 [Y;0,(OH);Cly 11H,0]" | 336,25 | [Y305Cls- 10H,0] >
345,25 | [Y50,(OH),Cls-10H,0]" | 336 [Y;(OH),Cl,-8H,0]* 317,207
345,5 | [Y;0,(OH)Cle-9H,01" | 336,25 | [Y3(OH)Cls-7H,0]7 317 Y;(OH),,- 10H,0
345,75 | [Y;0,Cl;-8H,01" 336,25 | [Y5(OH)sCls'6H,0]* 317 Y;0(OH),- 11H,0
336,75 | [Y5(OH),Cl;-5H,0]% 317,75 Y;0,Cl;- 11H,0
194,653 336,75 | [YsO(OH),Cl;-6H,01* | 317,25 Y;(OH),,Cl-9H,0
194 [YOCL-H,0] 336,5 | [Y;O(OH);Cl-7H,01% | 317,5 Y;(OH),Cl,-8H,0
194 [Y(OH)2Cl,] 336,25 | [Y;O(OH),Cls-8H,01% | 317,75 Y;(OH)sCl5-7H,0
194 [Y,(OH),CL,]" 336 [Y;O(OH)sCl,-9H,01* | 317,75 Y;0(OH)¢Cl;-8H,0
194 [Y,0,Cl,-2H,01" 336 [Y;0,(OH);Cl,- 10H,01" | 317,75 Y;0(OH),Cl,-9H,0
194,25 | [Y,O(OH)Cls]” 336,25 | [Y30,(OH),Cl5-9H,01" | 317,25 Y;0(OH)sCI-10H,0
336,5 | [Y;0,(OH)Cls-8H,01" | 317 Y;0(OH),-11H,0
336,75 | [Y50,Cl;-7H,01% 317,25 Y;0,(OH),Cl-11H,0
337 [Y(OH), 10H,0] 317,5 Y;0,(OH)sCl,- 10H,0
337 [Y;O(OH), 11H,01* 317,75 Y;0,(0OH),Cl5-9H,0
337 [Y3(OH);Clg-3H,01” 317 Y4(OH),-6H,0
337 [Y;O(OH)Clg-5H,01"
334,466 261,124
334,5 | [Y,0,Cl,-H,0T 261 [Y,O,(OH);]-
334 [Y3(OH)sCl,]"
334,5 | [Y,O(OH),ClL]
334 [Y,O(OH);Cl,-H,0]
334 [Y,O(OH);Cl,-H,OT 220,045
220,75 [Y,(OH)sCl;-4H,01"
317,208 220,75 [Y,0,(OH)Cl;-6H,0T*"
317 Y;(OH),,- 10H,O 220,5 [Y,(OH)sCl,-5H,01"
317 Y;0(OH),11H,0 220,25 [Y,(OH),Cl-6H,01"
317,75 | Y;04Cly-11H,0 220 [Y,0,(OH),-9H,0]"
317,25 | Y5(OH),,Cl-9H,0 220 [Y,0,(OH),-10H,01"
317,5 | Y5(OH)Cl,-8H,0 220 [Y,0, 11H,0]"
317,75 | Y5(OH)sCls-7H,0 220,5 [Y,0,Cl,-8H,01"
317,75 | Y5O(OH),Cl;-8H,0 220,25 [Y,O(OH);Cl-7H,07"
317,75 | Y5O(OH),Cl,-9H,0 220,25 [Y,0,(OH),Cl-8H,01*
317,25 | Y5O(OH)Cl-10H,0 220,25 [Y,0,(OH)CI-9H,07"
317 Y;O(OH), 11H,0
317,25 | Y30,(OH),Cl-11H,0
317,5 | Y30,(OH)sCl, 10H,0
317,75 | Y30,(OH),Cl;-9H,0
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317 Y 4(OH),-6H,0
260,760

261 [Y,0,(OH),]-
220,135

220,75 | [Yo(OH)sCl;-4H,0]"

220,75 | [Y,0,(OH)Cly-6H,0]*

220,5 | [Y2(OH)sCl,-5H,0]"

220,25 | [Y»(OH),Cl-6H,0]"

220 [Y,0,(OH)4-9H,0]*

220 [Y,05(OH),- 10H,01"

220 [Y,0, 11H,0]"

220,5 | [Y,05Cl,-8H,01"

220,25 | [Y,O(OH)sCl-7H,0]"

220,25 | [Y,05(OH);Cl-8H,0]"

220,25 | [Y,05(OH)CI-9H,0]”

Tabena 16 Il. 3asucrocm cpedwee npomomnckoe opoja Ny 00 pH 3a konyemmpayuje
Immol dm™ u 2 mmol dm™ DTPA (1= 0,15 M NaCl, T = 310,3 K)

Immol dm™ DTPA 2 mmol dm® DTPA

pH T_lH pH 7’_lH

2,283 478805 2,861 43114
2,288 4,80011 2,87 430267
2,292 479974 2,879 429364
2,296 479894 2,888 428432
2,301 480925 2,898 427617
2,305 4.80749 2,907 426624
2,309 4.80529 2,916 425604
2,314 48139 2,926 424693
2,318 481077 2,935 423615
2,323 481823 2,945 422643
2,327 481418 2,954 42151
2,332 4,82051 2,964 420479
2,337 4.82622 2,974 419417
2,341 4.82076 2,984 4,18325
2,346 4,82538 2,993 4,17087
2,351 4,82939 3,003 4,15941
2,356 4,83281 3,013 4,14766
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2,361
2,365
2,37

2,375
2,38

2,386
2,391
2,396
2,401
2,406
2,412
2,417
2,423
2,428
2,434
2,439
2,445
2,451
2,457
2,463
2,469
2,475
2,481
2,487
2,493
2,499
2,506
2,512
2,519
2,525
2,532
2,539
2,545
2,552
2,559
2,566
2,573
2,581
2,588
2,595
2,603
2,611
2,618
2,626
2,634
2,642
2,65

2,658
2,667
2,675
2,684
2,692
2,701
2,71

4,83564
4,82787
4,82965
4,83087
4,83151
484118
4,8406
4,83948
4,83781
4,83561
4,84192
4,83856
4,84351
4,83901
4,84263
4,83702
4,83933
4,84095
4,84187
4,84212
4,84169
4,8406
4,83886
4,83647
4,83343
4,82977
4,83283
4,82783
4,82936
4,82305
4,82309
4,82234
4,81411
4,81193
4,809
4,80533
4,80093
4,80203
4,7961
4,78948
4,78808
4,78581
4,77698
4,7731
4,76839
4,76287
4,75653
4,74941
4,74663
4,73787
4,73328
4,72294
4,71662
4,70941

3,023
3,034
3,044
3,054
3,065
3,075
3,086
3,096
3,107
3,118
3,129
3,14

3,151
3,162
3,173
3,185
3,196
3,208
3,22

3,232
3,244
3,256
3,268
3,281
3,294
3,306
3,319
3,333
3,346
3,359
3,373
3,387
3,401
3,416
3,431
3,446
3,461
3,476
3,492
3,508
3,525
3,542
3,559
3,576
3,594
3,613
3,632
3,651
3,671
3,691
3,712
3,733
3,755
3,778

4,13565
4,12444
4,11187
4,09904
4,08697
4,07362
4,06099
4,04715
4,03399
4,02056
4,00686
3,99291
3,97871
3,96426
3,94957
3,93541
3,92024
3,90556
3,89064
3,87546
3,86003
3,84437
3,82847
3,81296
3,7972

3,7806

3,76436
3,74843
3,73171
3,71476
3,69809
3,68118
3,66403
3,6471

3,62992
3,6125

3,59483
3,57694
3,55921
3,54123
3,52336
3,50525
3,48689
3,46829
3,44976
3,43128
3,41254
3,39355
3,37457
3,35534
3,33609
3,31659
3,29706
3,27747
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2,719 4,70132 3,801 3,25762
2,728 4,69237 3,824 3,23752
2,738 4,68695 3,849 3,21751
2,747 4,67624 3,874 3,19725
2,757 4,66891 3,899 3,17673
2,766 4,65651 3,925 3,15612
2,776 4,64735 3,952 3,13539
2,786 4,63725 3,979 3,11443
2,796 4,62623 4,007 3,09334
2,807 4,61807 4,035 3,07203
2,817 4,6052 4,064 3,05059
2,828 4,59504 4,094 3,02903
2,839 4,58388 4,124 3,00725
2,849 4,56834 4,154 2,98525
2,861 4,55863 4,185 2,96314
2,872 4,5446 4,216 2,94084
2,883 4,52964 4,247 2,91834
2,895 4,51686 4,279 2,89574
2,906 4,50007 4,311 2,87297
2,918 4,48533 4,343 2,85003
2,931 4,47244 4,376 2,82699
2,943 4,4557 4,409 2,80381
2,955 4,43802 4,442 2,78048
2,968 4,42204 4,475 2,75701
2,981 4,40503 4,509 2,73346
2,994 4,38702 4,543 2,70979
3,007 4,36804 4,578 2,68603
3,021 4,35042 4,613 2,66216
3,035 4,33174 4,649 2,63821
3,049 4,31203 4,685 2,61416
3,063 4,29133 4,722 2,59003
3,078 4,27168 4,76 2,56582
3,092 4,24901 4,799 2,54154
3,107 4,22733 4,839 2,51718
3,123 4,20647 4,88 2,49275
3,138 4,18275 4,924 2,46828
3,154 4,15979 4,969 2,44373
3,171 4,13745 5,016 2,41912
3,187 4,11241 5,066 2,39446
3,204 4,08794 5,119 2,36974
3,221 4,06244 5,177 2,34498
3,239 4,03733 5,239 2,32015
3,257 4,01116 5,309 2,29529
3,276 3,98525 5,386 2,27038
3,295 3,95823 5,475 2,24542
3,314 3,93016 5,582 2,22041
3,334 3,90222 5,715 2,19537
3,355 3,87428 5,894 2,17027
3,376 3,84522 6,171 2,14513
3,398 3,81606 6,677 2,11989
3,421 3,78671 7,182 2,09445
3,444 3,75621 7,459 2,06893
3,468 3,72543 7,638 2,04338
3,493 3,69431 7,77 2,01779
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3,519
3,546
3,574
3,603
3,634
3,666
3,699
3,734
3,771
3,81
3,851
3,894
3,939
3,987
4,036
4,088
4,141
4,197
4,254
4313
4,374
4,435
4,499
4,564
4,631
4,701
4,774
4,852
4,935
5,026
5,129
5,248
5,394
5,588
5,9
6,678
7,457
7,768
7,963
8,108
8,227
8,329
8,42
8,504
8,581
8,654
8,724
8,792
8,858
8,922
8,985
9,048
9,109
9,17

3,66277
3,63073
3,59815
3,56498
3,53172
3,4977

3,46289
3,42772
3,39207
3,35584
3,31893
3,28128
3,24281
3,20375
3,16353
3,12263
3,0806

3,03786
2,99407
2,94946
2,90404
2,85769
2,81075
2,76309
2,71484
2,6661

2,61688
2,56727
2,51727
2,46696
2,41637
2,36551
2,31442
2,26311
2,21162
2,15977
2,10694
2,05388
2,00076
1,94759
1,89437
1,84109
1,78777
1,7344

1,68097
1,6275

1,57397
1,5204

1,46677
1,4131

1,35937
1,3056

1,25177
1,1979

7,876
7,966
8,043
8,112
8,174
8,231
8,284
8,333
8,38
8,425
8,468
8,509
8,548
8,587
8,624
8,661
8,696
8,731
8,766
8,8
8,834
8,867
8,9
8,933
8,965
8,997
9,03
9,062
9,094
9,125
9,157
9,189
9,22
9,251
9,283
9,314
9,345
9,376
9,407
9,437
9,468
9,498
9,528
9,558
9,588
9,617
9,646
9,676
9,705
9,733
9,762
9,79
9,819
9,847

1,99218
1,96654
1,94088
1,9152
1,88948
1,86375
1,83798
1,8122
1,78639
1,76055
1,73469
1,7088
1,68289
1,65695
1,63099
1,605
1,57899
1,55295
1,52689
1,5008
1,47469
1,44855
1,42239
1,3962
1,36999
1,34375
1,31749
1,2912
1,26489
1,23855
1,21219
1,1858
1,15939
1,13295
1,10649
1,08
1,05349
1,02695
1,00039
0,9738
0,94719
0,92055
0,89389
0,8672
0,84049
0,81375
0,78699
0,7602
0,73339
0,70655
0,67969
0,6528
0,62589
0,59895
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9,231 1,14397 9,875 0,57199
9,29 1,09 9,903 0,545
9,349 1,03597 9,931 0,51799
9,407 0,9819 9,958 0,49095
9,463 0,92777 9,986 0,46389
9,519 0,8736 10,013 0,4368
9,574 0,81937 10,04 0,40969
9,627 0,7651 10,067 0,38255
9,679 0,71077 10,094 0,35539
9,73 0,6564 10,121 0,3282
9,78 0,60197 10,148 0,30099
9,829 0,5475 10,174 0,27375
9,876 0,49297 10,2 0,24649
9,923 0,4384 10,226 0,2192
9,968 0,38377 10,252 0,19189
10,012 0,3291 10,278 0,16455
10,055 0,27437 10,303 0,13719
10,097 0,2196 10,328 0,1098
10,137 0,16477 10,353 0,08239
10,177 0,1099 10,377 0,05495
10,215 0,05497 10,401 0,02749
10,252 -6,15733E-8 10,425 -2,06711E-8

Ta6ena 17 Il. 3asucnocm cpeorez nuecanonoe bpoja 6poja i 00 p/[DTPA], u= 0,15 M
NaCl, T=310K

Moncku oggoc Y u DTPA=1:1 Moncku oggoc Y u DTPA=1:2
-log (DTPA) n -log (DTPA) n
27,40395 1,22473E-4 26,98632 -2,1034E-4
27,38384 8,183E-5 26,96537 6,60548E-4
27,36381 1,01355E-4 26,94462 7,32005E-4
27,34371 1,61661E-4 26,92409 -2,2101E-4
27,32358 6,95245E-5 26,90309 5,06487E-5
27,30347 1,30217E-4 26,8824 3,14731E-4
27,28325 1,29667E-4 26,8617 6,84389E-4
27,26313 1,80846E-4 26,84073 2,29514E-4
27,24291 1,7008E-4 26,81987 8,10107E-4
27,22265 1,06933E-4 26,79888 4,55775E-4
27,20239 1,90153E-4 26,77806 1,9241E-4
27,1821 2,10838E-4 26,75696 -7,34845E-5
27,16178 1,68091E-4 26,73589 9,40688E-4
27,14146 1,78149E-4 26,71489 8,88573E-4
27,12108 2,20362E-4 26,69379 -2,00714E-5
27,10067 1,98451E-4 26,67264 1,27001E-4
27,08024 2,30281E-4 26,6515 3,94132E-4
27,05978 1,86439E-4 26,63041 6,52775E-4
27,03929 1,85739E-4 26,60906 4,16761E-5
27,01873 2,28803E-4 26,58771 5,19943E-4
26,99827 2,06219E-4 26,56639 0,00111
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26,97757
26,95703
26,93629
26,91542
26,89483
26,87387
26,85294
26,83209
26,81107
26,79022
26,76904
26,74788
26,72677
26,70553
26,68424
26,66294
26,64149
26,62015
26,5986
26,57692
26,55533
26,53358
26,51187
26,48999
26,46814
26,44612
26,424
26,40187
26,37966
26,35734
26,33498
26,31256
26,29005
26,26737
26,24466
26,22185
26,19894
26,176
26,15292
26,12971
26,10646
26,08307
26,05958
26,03598
26,01229
25,98843
25,96457
25,94044
25,9165
25,89211
25,86774
25,84315
25,81844
25,79371

2,16536E-4
2,71317E-4
2,59638E-4
2,81408E-4
2,24625E-4
3,367E-4
3,5896E-4
3,01604E-4
2,89415E-4
3,23105E4
3,68632E-4
3,56422E-4
3,79043E-4
4,25246E-4
3,89464E-4
4,12239E-4
4,47166E-4
4,1073E-4
5,17497E-4
5,41023E-4
4,80249E-4
5,76257E-4
5,75841E-4
6,11886E-4
5,62325E-4
6,59944E-4
6,71762E-4
6,9606E-4
7,70204E-4
7,57418E-4
7,56933E-4
7,94091E-4
8,56824E-4
8,30868E-4
9,57815E-4
9,95867E-4
0,00105
9,95261E-4
0,00111
0,00112
0,00116
0,00124
0,00133
0,00145
0,00147
0,00151
0,00157
0,00167
0,00177
0,00179
0,00197
0,00202
0,0021
0,00221

26,545
26,5236
26,5021
26,48057
26,45892
26,43723
26,41556
26,39373
26,37192
26,35008
26,32809
26,3061
26,284
26,26185
26,23965
26,21738
26,19504
26,17257
26,15009
26,12749
26,10485
26,08213
26,05933
26,0364
26,01345
25,99055
25,96738
25,94386
25,92046
25,89722
25,87354
25,85017
25,82623
25,80244
25,77859
25,75449
25,73025
25,70597
25,68173
25,65718
25,63264
25,60783
25,58303
25,55799
25,53284
25,50766
25,48228
25,45668
25,43109
25,40528
25,37934
25,3532
25,32698
25,3006

7,04799E-4
3,04393E-4
0,00112
9,25927E-4
8,35673E-4
7,55875E-4
7,77378E-4
9,12931E-4
0,00105
0,00129
5,05898E-4
8,62463E-4
0,00134
7,53829E-4
0,00135
8,78734E-4
0,00171
0,00134
9,67211E-4
8,32897E-4
0,0019
0,00177
0,00175
0,00171
0,00193
0,00202
0,00223
0,00132
0,00164
0,00209
0,00253
0,00184
0,00241
0,00182
0,00251
0,00333
0,00285
0,00251
0,00344
0,00321
0,00297
0,00403
0,0039
0,00392
0,00378
0,0039
0,00388
0,00533
0,00558
0,00581
0,00605
0,00641
0,00676
0,00588
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25,76879 0,00234 25,27401 0,00621
25,74376 0,00251 25,24734 0,00682
25,71874 0,00254 25,2204 0,00728
25,69336 0,00273 25,19341 0,00789
25,66797 0,00283 25,16615 0,00861
25,64226 0,00293 25,13876 0,00933
25,61654 0,00306 25,1112 0,00865
25,59057 0,00322 25,08349 0,00937
25,56463 0,00339 25,05557 0,01021
25,53835 0,00359 25,02743 0,01119
25,51201 0,00379 24,99913 0,01203
25,48545 0,00404 24,97062 0,01156
25,4588 0,00416 24,94195 0,01252
25,43192 0,00444 2491293 0,01363
25,40483 0,00474 24,88406 0,01472
25,37758 0,00492 24,8548 0,01582
25,35018 0,00528 24,82507 0,01559
25,32258 0,00549 24,79534 0,01681
25,29482 0,00572 2476548 0,01802
25,26688 0,00612 24,73518 0,01923
25,23867 0,00641 24,70487 0,02059
25,21035 0,00686 24,67428 0,02207
25,18177 0,00716 24,6434 0,02341
25,15298 0,00764 24,61225 0,02341
25,12401 0,00801 24,58087 0,02488
25,0948 0,00853 24,54929 0,02785
25,06535 0,00905 24,51756 0,02946
25,03569 0,00961 24,48545 0,03107
25,00586 0,0102 24,45309 0,03267
24,97593 0,01078 24,42056 0,03442
24,94539 0,0114 24,38764 0,03768
2491471 0,01217 24,35458 0,03942
24,88406 0,01283 24,32121 0,04117
24,85294 0,01366 24,2876 0,04459
24,8216 0,0145 24,25368 0,04803
2478995 0,0155 24,21954 0,05147
24,7582 0,01638 24,18515 0,05507
24,72607 0,01744 24,15046 0,05867
24,69379 0,01866 24,11554 0,06228
24,66115 0,01974 24,08029 0,06591
24,62819 0,02117 24,04484 0,07112
24,595 0,02245 24,00913 0,07494
24,56146 0,02406 23,97306 0,08034
24,52768 0,02573 23,93704 0,08592
24,49363 0,02739 23,90032 0,09137
24,4593 0,02924 23,8636 0,09861
24,4247 0,03127 23,82681 0,10428
24,38977 0,0335 23,78968 0,11159
24,35458 0,03575 23,75227 0,11911
24,31912 0,03834 23,71444 0,12829
24,28333 0,04113 23,67675 0,13754
24,24726 0,04397 23,63865 0,14683
24,21091 0,04714 23,60033 0,1562

24,17425 0,05053 23,56193 0,16577
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24,13733
24,10012
24,06263
24,02494
23,98674
23,94885
23,91009
23,8716

23,83268
23,79344
23,75424
23,71489
23,6751

23,63545
23,59551
23,55549
23,51542
23,47534
23,4351

23,3948

23,35448
23,31408
23,27368
23,23322
23,19274
23,15224
23,11171
23,07114
23,03049
22,9897

22,94885
22,90798
22,8671

22,82565
22,78436
22,74256
22,70049
22,65817
22,61529
22,57203
22,52827
22,48399
22,4389

22,39308
22,3464

22,29878
22,25003
22,20011
22,1488

22,09599
22,04148
21,98506
21,92665
21,8655

0,05426
0,05822
0,06237
0,06691
0,07184
0,07715
0,08283
0,08895
0,09561
0,10255
0,11004
0,11814
0,12666
0,13579
0,14554
0,15575
0,16676
0,17823
0,19055
0,20333
0,21696
0,2311

0,24592
0,26125
0,27746
0,29404
0,31132
0,32932
0,34768
0,36662
0,38592
0,40578
0,42585
0,44649
0,4673

0,48837
0,50962
0,53107
0,55272
0,57422
0,59592
0,61744
0,63878
0,66012
0,68111
0,7019

0,72228
0,74247
0,76208
0,78125
0,79987
0,81791
0,83531
0,85205

23,52331
23,48452
23,44551
23,40638
23,36704
23,32753
23,28786
23,24803
23,20803
23,16781
23,12738
23,08677
23,0459

23,00476
22,96337
22,92154
22,87943
22,83714
22,79398
22,75056
22,70664
22,66194
22,61672
22,57057
22,5236

22,4756

22,42643
22,37613
22,3244

2227124
2221631
22,15952
22,10067
22,03953
21,97593
21,90939
21,83953
21,7665

21,68952
21,60854
21,52302
21,43239
21,33649
21,23478
21,12668
21,01171
20,88941
20,75895
20,61961
20,47083
20,31149
20,14056
19,95664
19,75845

0,17709
0,18847
0,20176
0,21498
0,22815
0,24241
0,25743
0,27326
0,28955
0,30663
0,32435
0,34272
0,36156
0,38122
0,4012

0,42185
0,4428

0,46442
0,48615
0,50857
0,53092
0,55394
0,57673
0,59978
0,62276
0,64565
0,66879
0,69144
0,71379
0,73594
0,75773
0,77874
0,79933
0,81926
0,83831
0,8564

0,8737

0,88996
0,90491
0,91903
0,93149
0,94297
0,95315
0,96218
0,96978
0,97632
0,9817

0,98619
0,98965
0,99269
0,99474
0,99641
0,99781
0,99841
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21,80189 0,86803 19,54379 0,99911
21,73518 0,88325 19,31078 0,99941
21,66474 0,89764 19,05665 0,9997
21,5904 0,91117 18,77833 0,99977
21,51145 0,9238 18,47224 0,9998
21,42713 0,93551 18,1333 0,99999
21,33639 0,94626 17,75473 0,99997
21,23815 0,95601 17,32597 0,99984
21,13094 0,96477 16,82798 0,99998
21,01274 0,97251 16,22178 0,99998
20,88074 0,97923 15,42343 0,99996
20,73119 0,98494 14,28175 0,9999
20,5583 0,98967 12,7778 1,00006
20,35301 0,99342 8,62142 1
20,09854 0,99626 4,9594 1,00003
19,75995 0,99825 4,16909 0,99988
19,23033 0,99947 3,74256 0,9999
15,32994 1 3,54257 1,00001

Cauke 18 I1. Macke 3a yHoc noaaraka y nporpamy Hyss 2009

Cauxka 18 I - 1. Macka 3a ynoc yKynHux KOHCManmu umpujyma ca Maium MOIeKyIuma
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Cauxka 18 II - 2. Macka 3a ynoc konyenmpayuja maaux MoaeKyia u 3Ha4ajHux memand

Cauka 18 II - 3. Macka 3a yHoc xoncmamu npou3800a pacmeo/bu8OCmuU NOjeOUHUX
HEOP2aHCKUX aHjOHA ¢ UMPUjymom

211



Jlokmopcka oucepmayuja

212



Jlokmopcka oucepmayuja

9. buorpagmuja

Mp Bophe Ilerposuh je pohen 18. 11. 1968.roqune y [lupoty rae je 3aBpIIO OCHOBHY H
cpenmy mkory. Ouno3zodcku dakynrer y Humry (oacex Xemuja) je 3aBpmmo 1993. rogune ca
npoceuHoM oreHoMm 9,14, Maructpupao je 2009. romune Ha XemHjckoM (HaKyaTeTy
Yuusepsurera y beorpany.

Hakon 3aBpmienux cryauja 6uo je 3amocien y Mactutyty 3a 6akap “bop* y bopy. Takohe
je pamuo u y AreHiyju 3a Maia u cpeama npeayseha. On anpmra 2007. roguHe je 3amocieH y
Jlaboparopuju 3a paauounsororne MHCTUTYTA 32 HyKJIeapHe Hayke ,,BuHua™.

VY toky pana Bophe [lerpoBuh ce 6aBrno pa3BHjambeM METOJa 3a aHAIM3Y MeTajla U Jierypa
Ha 0a3um Oakpa. [lopex Tora, BEeNHMKH [1€0 FETOBOT MCTPAXHBAUKOT pajaa je Omo mocBeheH u
aHaJM3W BOJIA, 3CMJBMIITA W TEOJIONIKOT MaTepHjajia, Ka0 M TPETMaHy OTMAJHHX BOJa H
BOJIOTOKOBA U J€BACTHUPAHOT 3€MJBHIITA.

VY ckopuje Bpeme, mpeaMeT HHTepecoBama bopha IlerpoBuha mpencraBiba 1modosbIIame
KBaJIUTETa, Ka0 M CHHTE3a HOBUX BpcTa pamauodapmareytuka. Takohe paaum u Ha pas3Bojy
TEHEPATOPCKUX CHCTEMa KOjU Ce KOPHCTE 3a J0OHjame paauoeiIeMHaTa KOju ce ajbe KOPUCTE y
HYKJICApPHO] MEIMIIUHY.

Cnucak pagoa Mp Hopha Ilerposuha:
M 21: PapoBu 00jaB/beHH Y BpXYHCKOM Mel)yHapoaHoM yaconucy

1. B. Petrovi¢, A. Buki¢, K. Kumri¢, B. Babi¢, M. Momcilovi¢, N. Ivanovi¢, Lj. Matovi¢,
Mechanism of sorption of pertechnetate onto ordered mesoporous carbon, Journal
of Radioanalytical and Nuclear Chemistry 302 (2014) 217-224.

ISSN: 0236-5731 (IF=1.467) M21

2. D. Petrovi¢, T. Trtic-Petrovi¢, G. Vladisavljevi¢, M. Stoiljkovi¢, L. Slavkovi¢-
Beskoski, K. Kumri¢, Novel *’Sr—""Y generator system based on a pertraction
through supported liquid membrane in hollow fiber contactor, Chemical
Engineering Research and Design, 97 (2015) 57-67.

ISSN: 0263-8762, (IF = 2.528) M21
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M22 PanoBu 00jaB/beHH Y HCTAKHYTOM Mel)yHapoaHOM yaconmucy

3.

b. Petrovi¢, 1. Jakovljevié, Lj. Joksovié, K. Meszaros Szecsenyi, P. Purdevi¢, Study of
hydrolytic properties of trivalent Y-ion in chloride medium, Polyhedron 105
(2016) 1-11

ISSN: 0277-538, (IF =2.011) M22

b. Petrovic, Lj. Joksovic, 1. Lazarevic, M. Jelikic-Stankov, P. Djurdjevic, Complex
formation equilibria between aluminum(IIl), gadolinium(IIl) and yttrium(III)
ions and some fluoroquinolone ligands. Potentiometric and spectroscopic study,
Journal of Coordination Chemistry, 68 (2015) 4272-4295.

ISSN: 1026-7441 (IF = 2.012) M22

b. Petrovi¢, N. Nikoli¢, D. Stankovi¢, D. Poki¢, Electrochemical separation of 90-
yttrium in the electrochemical Sry generator and its use for radiolabelling od
DOTA-conjugated somatostatin analog [DOTAOQ, Tyr3]| OCTREOTATE, Nuclear
Technology & Radiation 28 (2012) 199-332.

ISSN: 1451-3994, (IF= 1,00) M22

M23 PagoBu o6jaB/benn y meljynapoanom yaconucy

6. 1. Jakovljevi¢, B. Petrovi¢, Lj. Joksovi¢, 1. Lazarevi¢, P. DPurdevi¢, Computer

Simulation of Speciation of Trivalent Aluminum, Gadolinium and Yttrium Ions in
Human Blood Plasma, Acta Chim. Slov. 60 (2013) 861-869

ISSN: 1318-0207, (IF = 0,923) M23

. B. Petrovic, M. Todorovic, D. Manojlovic, V. Krsmanovic, A simulation experiment

as a method for the investigation of the mobility of heavy metals from inundated
land, Journal of the Serbian Chemical Society, 75 (2010) 1005-1018.

ISSN: 0352-5139 (IF=0,820) M23

. B. Petrovic, M. Todorovic, D. Manojlovic, V. Krsmanovic, SPECIATIONS OF

TRACE METALS IN THE ACCUMULATION BOGOVINA ON THE CRNI
TIMOK RIVER, Polish J. of Environ. Stud. 18 (2009) 873-884.

ISSN: 1230-1485 (IF=0,963) M23

. J. Vucina, N. Nikoli¢, D. Petrovi¢, Technetium-99m in production and use, Nuclear

Technology & Radiation Protection 24 (2009) 68-73
ISSN: 1451-3994 (IF=0,706) M23
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10.

M33- Saopstenje sa medunarodnog skupa Stampanog u celini

. D. Petrovié, A. Puki¢, K. Kumri¢, I. Milanovi¢, Z. Ragkovié¢-Lovre, Lj. Matovi¢, Sorption of

pertechnetate onto ordered mesoporous carbon, 12" International Conference on
Fundamental and Applied Aspects of Physical Chemistry, September 22 — 26, Belgrade,
Proceedings, 3 (2014) 1011 — 1014, ISBN 978-86-82475-30-9.

K. Kumri¢, D. Petrovi¢, G. Vladisavljevi¢, M. Stoiljkovi¢, L. Slavkovi¢-Beskoski,
Separation of yttrium from strontium by hollow fibre supported liquid membrane
containing di(2-ethylhexyl)phosphoric acid, 12th International Conference on Fundamental
and Applied Aspects of Physical Chemistry, September 22 — 26, Belgrade, Proceedings, 3
(2014) 1007 — 1010, ISBN 978-86-82475-30-9.

R. Dobrijevi¢, D. Petrovi¢, D. Casi¢, TRANSPORT OF RADIOGRAPHIC SOURCES
ACCORDING TO ADR, IBR 2014, 10. - 12.09.2014. god. FRUSKA GORA

D. Petrovi¢, R. Dobrijevi¢c, SECURITY IN THE TRANSPORT OF RADIOACTIVE
MATERIAL IN RADIOGRAPHY, IBR 2014, 10. — 12.09.2014. god. FRUSKA GORA

R. Dobrijevié, D. Petrovi¢, Transport of high activity radioactive source ’Co on the route
Budapest-Vincéa-Kladovo, ADR/ADN/RID/ICAO CARGO Regional Conference on
Handling and Carriage of Dangerous Goods (Hazardous Materials), Tara, Juna 4-7, 2013.

b. Petrovi¢, R. Dobrijevi¢, Transport of Radioactive Materials in Serbia,
ADR/ADN/RID/ICAO CARGO Regional Conference on Handling and Carriage of
Dangerous Goods (Hazardous Materials), Tara, Juna 4-7, 2013.

M. Mirkovié, S.Vranjes-Duri¢, D. Stankovi¢, . Petrovié, D. Mijin, N. Nikoli¢, *™Te-
COMPLEX OF NOVEL DIAMINE-DIOXIME LIGAND, PHYSICAL CHEMISTRY
2012, 11th International Conference on Fundamental and Applied Aspects of Physical
Chemistry, BELGRADE 24-28 September 2012

b. Petrovi¢, D.Boki¢, R. Dobrijevi¢, D. Stankovi¢, P.Glodi¢, DEVELOPMENT OF
“SrY GENERATOR USING ELECTROCHEMICAL SEPARATION,10th
International Conference on Fundamental and Applied Aspects of Physical Chemistry, 21-24
September 2010 Belgrade

J. Vuc¢ina, D. Luki¢, N. Nikoli¢, B. Petrovi¢, Milan Orli¢c, RADIONUKLIDI I
RADIOFARMACEUTICI U DIJAGNOSTICI I TERAPILJI, 52. Konferencija ETRAN
2008, Pali¢, 8-12. Jun 2008, Proceedings, Vol. IV, NT2. 1-4

Dj. Petrovic , M. Todorovic , D. Manojlovic , V.D. Krsmanovic, Investigaton of the
possibilities for migrations of heavy metals from inundted land to lake river, Aqua 2006,
Water Science and technology intergrated management of water resources, 23-26 November
2006, Athens, Hellas
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M34 — Anctpakt Ha Mmel)yHapoaHOM cKymy

D. Z. Petrovi¢, L. Jakovljevié, P. Purdevi¢, Hydrolysis behavior of yttrium, 51% Meeting of
the Serbian Chemical Society and 2nd Conference of the Young Chemists of Serbia will take
place in Ni§, Serbia, June 5-7, 2014

b. Petrovi¢, K. Kumri¢, M. Stoiljkovi¢, T. Trti¢-Petrovi¢, D. Doki¢, Separation of
strontium and yttrium by supported liquid membrane extraction, 2nd Serbian
Symposium on Hybrid Imaging and Molecular Therapy with International Participation,
April 3-5, 2014 Novi Sad, Serbia, Archive of Oncology, Vol 22 Suppl 1, p. 26., ISSN 0354-
8139

b. Petrovic, D. Doki¢, N. Nikoli¢; Labelling of somatistatin analog
[DOTAO,Tyr3]octreotate with Yttrium — 90 from 'Sr/*’Y-electrochemical generator,
2nd Balkan Congress of Nuclear medicine, Belgrade, May 8-12, 2013

b. Petrovic, D. Doki¢, N. Nikoli¢, R. Dobrijevic, D. Stankovi¢; THE
ELECTROCHEMICAL *°Sr/”’Y GENERATOR AS A POSSIBILITY FOR STABLE
SUPPLY OF *'Y; International Symposium on Molecular Imaging and Molecular Therapy;
Ist Serbian Symposium on Hybrid Imaging and Molecular Therapy with International
Participation, April 23-25, 2012 Novi Sad, Serbia

b. Petrovic, R. Mikolajcyak, P. Dariusz, D. Pokic, Researching the influence of iron as
contaminative metal on labelling DOTATE with *’Y, *’Bology of ionizing radiation”’,
September 22nd-25th 2010,

D. Jankovi¢, D. Poki¢, N. Nikoli¢, S. Vranjes-bBuri¢, M. Mirkovi¢, D. Petrovi¢, D.
Stankovi¢, I. Pirmettis, Labeling of HEDP with *’Y: physicochemical evaluation and
preliminary animal studies, 15th European Symposium on Radiopharmacy and
Radiopharmaceuticals, Edinburgh, Scotland, 8-11 April, 2010., in The Quarterly Journal of
Nuclear Medicine and Molecular Imaging, 54(2) p. 68.

J. Vuéina, D. Doki¢, D. Jankovi¢, N. Nikoli¢, T. Maksin, D. Petrovi¢, Twenty five years of
experience in the production of molybdenum-99/technetium-99m generators, European
Cooperation in Science and Technical Research (COST BMO0607 Action)
«TargetedRadionuclide Therapy», Working Group Meeting, June 24-25, 2008, Krakow
(Poland), Final Programme and Abstracts, p.39

J. Vucina, D. Petrovi¢, N. Nikoli¢, M. Orli¢, Estimation of irradiation nd radiochemical
pollution risks in the wuse of Technetiun-99m, 5th symposium Chemistry and
Environmental Protection, with international participation, Tara, 2008, Book of Abstracts,
pp-238-239

216



Jlokmopcka oucepmayuja

9.

J. Vucina, D. Petrovi¢, N. Nikoli¢, M. Orli¢, Medical radioisotopes — Production,
availabilility and use, 6th International Conference of Nuclear Society of Serbia (CoNuSS
2008) Belgrade, Serbia, September 22-25, 2008, Book of Abstracts, p.32 D.4

10. Dj. Petrovi¢, J. Vucina, D. Luki¢, Some experiences in the development of the production

11.

of rhenium and yttrium for radonuclidic therapy, COST BMO0607 Action, ‘’Targeted
Radionuclide Therapy’’, Working Group meeting, June 24-25, 2008, Krakow

b. Petrovié, M. Todorovi¢, D. Manojlovi¢, V.D. Krsmanovi¢, The possibilities for
migrations of zinc from inundated land to lake water, International conference: on
”QUALITY OF LIFE AND ANVIRONMENT IN THE FRAME OF E.U.
SUSTAINABILITY’’ Beograd, 15-17. novembar 2007, str 128, ISBN: 978-86-82121-46-6

M63 PagoBu Ha CKyNOBHMA HAMOHAJIHOT 3HAYAja IITAMIIAHM Y LeJTHHH

1.

J. Vucina, M. Orli¢, N. Nikoli¢, D. Petrovic, R. Han, Proizvodnja i primena radionuklida
i zaStita od zracenja, XXIV Simpozijum Drustva za zastitu od zracenja Srbije i Crne Gore,
Zlatibor, 3-5.0ktobra 2007, Zbornik radova, str. 159-163

M64 — PanoBu Ha ckynoBuMa gomaher 3Ha4aja mraMnaHu y HeJIuHu

1.

J. Vucina, D. Petrovi¢, N. Nikoli¢, M. Orli¢, Procena rizika od ozracivanja i
radiohemijskog zagadjivanja pri radu sa tehnecijumom-99m. (Estimation of irradiation
and radiochemical pollution risksin the use of Techenetium-99m), 5. simpozijum
HEMUA 1 ZASTITA ZIVOTNE SREDINE sa medunarodnim uce¢em 27-30. maj 2008.
Tara, Srbija

R. Dobrijevi¢ , J. Vucina, D. Petrovi¢, Zatvoreni radioaktivni izvori zracenja u Srbiji i
Zivotna sredina (Sealed Radioactive Sources in Serbia and the Environment) 5.
simpozijum HEMIJA T ZASTITA ZIVOTNE SREDINE sa medunarodnim uée$¢em 27-30.
maj 2008 Tara, Srbija

J. Vucina, D. Luki¢, N. Nikoli¢, . Petrovic, M. Orli¢c , RADIONUKLIDI 1
RADIOFARMACEUTICI U DIJAGNOSTICI I TERAPLJI, 52. Konferencije za
ETRAN, Pali¢, 8-12. juna 2008. Zbornik radova

b. Petrovi¢, R. Dobrijevi¢, D. Casi¢, RADIOGRAPHIC DEVICE OF NEXT-
GENERATION: RID-S/120WP, WITH "SE AS SOURCE AND RADIATION
PROTECTION (RADIOGRAFSKI UREDPAJ NOVE GENERACIJE: RID-S/120WP,
SA IZVOROM SELENA I ZASTITA OD ZRACENJA), Savetovanje sa medunarodnim
udedéem , ,,ZAVARIVANIJE 2012, , IBR 2012”; 09-12. oktobar 2012, DIVCIBARE
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M81-Texunuka pemiermha (HOBH IPOU3BO/I UJIM TEXHOJIOTHja YBeleHA Y POU3BOAIbY)

1.

Ha3uB Ttexnmuxor pemema: Tehnoloski postupak zamene teleterapeutskog zatvorenog
izvora jonizirajuéeg zracenja aktivnosti 111 TBq na teleteraputskoj masini Cobaltron-
Barazetti

AyTtopu pemiewsa: R. Dobrijevié, . Petrovi¢, T. Maksin

Laboratorija za radioizotope, Institut za nuklearne nauke »Vinca»

HaszuB Texunukor pemema: Kapsule Nal-131 visoke specificne aktivnosti za terapiju
AyTtopu pemiesa: T. Maksin, N. Nikoli¢, D. Jankovi¢, R. Dobrijevié, . Petrovi¢

Laboratorija za radioizotope, Institut za nuklearne nauke » Vincay

Ha3zuB texnnukor pemema: Olovni kontejneri za pakovanje u transport kapsula na bazi
NalT

AyTopu pemiesa: R. Dobrijevi¢, . Petrovi¢, T. Maksin

Laboratorija za radioizotope, Institut za nuklearne nauke »Vinca»
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10. PagoBu npoucTeKJIn U3 TOKTOPCKe AUcepTalUje

W3 nokTopcke qucepranyje, MyOJIMKOBaHA Cy YETUPH Hay4Ha pajia U 0caM Hay4dHa

CaoIImTCHmAa.

Hay4yuu pagoBu:

1.

D. Z. Petrovié, N. Nikoli¢, D. Stankovi¢, D. Poki¢, Electrochemical separation of
90-yttrium in the electrochemical Sy generator and its use for
radiolabelling od DOTA-conjugated somatostatin analog [DOTAO, Tyr3]
OCTREOTATE, Nuclear Technology & Radiation 28 (2012) 199-332.

ISSN: 1451-3994, (IF=1,00) M22

. L. Jakovljevi¢, D. Petrovi¢, Lj. Joksovi¢, 1. Lazarevi¢, P. Durdevi¢, Computer
Simulation of Speciation of Trivalent Aluminum, Gadolinium and Yttrium Ions
in Human Blood Plasma, Acta Chimica Slovenica 60 (2013) 861-869.

ISSN: 1318-0207, (IF = 0,923) M23

. B. Petrovi¢, T. Trti¢-Petrovié, G. Vladisavljevi¢, M. Stoiljkovi¢, L. Slavkovi¢-
Beskoski, K. Kumri¢, Novel *’Sr—"Y generator system based on a pertraction
through supported liquid membrane in hollow fiber contactor, Chemical
Engineering Research and Design 97 (2015) 57-67.

ISSN: 0263-8762, (IF = 2.528) M21

. b. Petrovi¢, 1. Jakovljevi¢, L. Joksovié, K. Meszaros Szecsenyi, P. Purdevi¢, Study
of hydrolytic properties of trivalent Y-ion in chloride medium, Polyhedron 105
(2016) 1-11
ISSN: 0277-538, (IF =2.011) M22

Hayuyna caonmrema:

1. D. Jankovié¢, D. Poki¢, N. Nikoli¢, S. Vranjes-BPuri¢, M. Mirkovi¢, D. Petrovié, D.

Stankovié¢, I. Pirmettis; Labeling of HEDP with Ny physicochemical evaluation
and preliminary animal studies, / 5™ European Symposium on Radiopharmacy and
Radiopharmaceuticals, Edinburgh, Scotland, 8-11 April, 2010., in The Quarterly
Journal of Nuclear Medicine and Molecular Imaging, 54(2) p. 68. M34

D. Petrovi¢, D.Poki¢, R. Dobrijevi¢, D. Stankovic,P.Glodi¢, DEVELOPMENT OF
Sr”'Y GENERATOR USING ELECTROCHEMICAL SEPARATION, [0th

International Conference on Fundamental and Applied Aspects of Physical Chemistry,
21-24 September 2010 Belgrade, M33

D. Petrovic, R. Mikolajcyak, P. Dariusz, D. Djokic; Researching the influence of

iron as contaminative metal on labelling DOTATE with *"Y, *’Bology of ionizing
radiation’’, September 22nd-25th 2010,
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4. B. Petrovicc D. Doki¢, N. Nikolic, R. Dobrijevic, D. Stankovi¢c; THE
ELECTROCHEMICAL ”Sr/Y GENERATOR AS A POSSIBILITY FOR
STABLE SUPPLY OF *Y; International Symposium on Molecular Imaging and
Molecular Therapy; 1st Serbian Symposium on Hybrid Imaging and Molecular
Therapy with International Participation, April 23-25, 2012 Novi Sad, Serbia, M34

5. D. Petrovié, D. Bokié¢, N. Nikoli¢, LABELLING OF SOMATISTATIN ANALOG
[DOTAO0,TYR3]JOCTREOTATE WITH YTTRIUM - 90 FROM *’Sr/*"Y-
ELECTROCHEMICAL GENERATOR, 2™ Balkan Congres of Nuclear Medicine,
Belgrade May 8-12, 2013. M34

6. D. Petrovi¢, K. Kumri¢, M. Stoiljkovi¢ T. Trtic-Petrovic; Separation of strontium and
yttrium by supported liquid membrane extraction; ICOSECS 8, 8™ International
Conference of the Chemical Societies of the South-East European Countries; Belgrade,
Serbia, June 27-29, 2013, M34

7. B. Petrovi¢, K. Kumri¢, M. Stoiljkovi¢, T. Trti¢-Petrovié¢, D. Doki¢, Separation of
strontium and yttrium by supported liquid membrane extraction, International
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Paoosu

PanioBun KoOju Cy MNPOUCTEKJIM U3 [OKTOPCKe JucepTanuje cCy
npeacTaB/beHu HaA cienehum crpanama.
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Hoxmopcka oucepmayuja

Cianka. 9. Cxemamcku npuxas
mepmosaee; a) y3opak, 6) memnepamypHu
CEeH30p Y30pKa, 8) MeMnepamypHu CeH3op
nehu, 2) neh, 0) komnjymep 00 Ko2a 0oiaze
nooayu o memnepamypu, MAacu y3opKa u
epemeny, h)  Koumponep  eace, e)
MUKpoO8aza, ) 2ac, 3) Nnpocpamamop
memnepamype nehu

Cauka 10. Cxema wnacuune DTA
anapamype: a) peghepenmuu mepmonap, 0)
mepmonap Koo y30pka 6) 0eo 3a
saepesarwe 2) AT nojauusau, 0) nucay uiu
pauynap koju 6nexcu TS, AT u epeme, h)
neh, e) memnepamyphu npocpamep Koju
Modice Oumu noee3am ca pauyHapom, ic)
yeohere 2aca (TS — memnepamypa y3opka,
Tr — pepepenmua memnepamypa, AT=Ts-

Tr)

1.4.4. EnekTpoHCKAa MUKPOCKONHUja

[ToBpinHa YBpCTE CYTNCTAHIIE KOja je Y KOHTaKTy ca TEYHOM WJIM TaCOBUTOM (ha3oM
C€ YEeCTO 3HATHO Pa3JIMKYj€ O]l YHYTPAIIHOCTH, KAKO MO CBOJUM (PU3MYKUM OCOOMHama
TAaKO M MO0 XEMMJCKOM cacTaBy. 300T TOra, KaJa c€ KOPUCTH I10jaM YBPCTa MOBPIINHA,
OHJIa C€ HE TMOJApa3yMeBa caMoO TOPHH CJI0j aTOMa WM MOJIeKysa Beh ce 0OMYHO MuUCITH
Ha AyOWHY OJ1 HEKOJIMKO WJIM HEKOJIHMKO JIECETMHA aTOMCKHUX CJI0jeBa.

Krnacuune metojie 3a kapakTepu3alyjy MOBpIIMHA CYIICTAHLU CY jOII YBEK BaxKHE,
MaKo J1ajy BHIIE KOPHUCHUX HMH(OpMaiuja o (GU3NYKO] MPUPOAU CYICTAHILIE & Mame O
xemujckoj. OBe MeToje Moapa3ymeBajy n0o0Hjare ONTHUYKE WA EJIEKTPOHCKE CIIHKE
MOBPIIMHE Ka0 M Mepeme aJCOPHIHMOHUX H30TEPMH, MOBPLIMHE OJpeheHux o0sacTH,
MOBPIIMHCKE XPAMaBOCTH, BEIMUMNHA TTOpa U pedieKcuje.

Enexrponckum mukpockornom (Scanning electron Microscope - SEM) nospiiiaa
YBpPCTE CYICTAHIIE CE CKEHHpPa PaCTePCKH MOMONY eJeKTPOHCKOT 3paKa BUCOKE €HEepruje
Y TOM IPUIIMKOM ce 1001ja HEKOJIMKO BpCTa CUTHaJla: TIOBPATHO pacejame ca AyrepoBUM
eleKTpoHnMa, (iryopocreHimja X-3paka u apyre Koje motudy o (HpoToHa pazIuduThUX
eHepruja. CBM OBM CHUTHAJIM CE€ KOPHUCTE NPHIMKOM IMpOydaBara IOBPIIMHA alld CY
HajBUIIE y yIOTPeOU: MOBPATHO pacejame U CEKYHPaHH €JIEKTPOHM KOjHU CiIyXke Kao 0aze
y €IEeKTPOCKO] MUKPOCKOIHUjH Kao U eMucHja X-3paka KOju c€ KOPUCTH y aHAJIU3U MUKPO
y30paka.

Komopa y kojy ce cTraBiba y30pak je qu3ajHupaHa 3a Op3y mpoMeHy y3opaka. Bakym
myMIia Koja ce KOPUCTH MOKe Op30 Ja MpOMEHHU IMpUTHCAK o] amOujenTamHor 10 1,3 kPa
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Cauka 13. Ilpuyun paoa ESI MS: a) Hszeneo jouckoe uzsopa, 6) npunyun erekmpocnpej
JoHuzayuje

IIponiec neconBaraiyje nMourmke y Kalwiapy 3a JiecoiBaralyjy, y3 ynorpely raca
3a CyIIeHke MM TOMONy TOIUIOTE, a HACTaBJbha C€ y Pa3IMUUTHM ITYMITHUM HUBOMMA KOjU
ce HaJla3e Ha HEeroBOM IMyTY Ka aHanu3atopy. OOMUYHO ce KOPUCTU CYBH a30T KOJH CIY>KU
3a aecioBaranujy. Kako ce kanspuile cmamyjy, €IeKTpUYHO TI0JhE KarubHIle ce moBehasa,
HITO YpPOKyje Oa0Hjame KallJbUlla Ca WCTUM HAENEKTPUCAIEM, IITO Aajbe pPe3yiTyje
noBehaHUM MOBPIIMHCKUM HAanmoHOM. Tadka y K0joj KalJbHIla HE MOXE BHIIIC J1a TIOJIPKHI
noBehame MOBPIIMHCKOT HAallOHa MO3HATO je moja Ha3uBoM Pejnujea rpanuna (Rayleigh
limit). Y oBoM TpeHYTKY KalbHIla CE U Ha Makbe KarlJbHIIE TO3UTHBHO MM HEraTHBHO
HACJICKTPUCAHE.

Macenu ananuzamopu ce KOpucTe 3a yIBphuBame oHOCAa Mace U HACIEKTPHCabha
(M/z), mro ce najbe KOPUCTH 3a pa3liBajarkbe MOJICKYJICKUX jOHA (OPMUPAHKX Y KalHIapH
3a npeconBataijy. CriocoOHOCT aHanM3aTopa Ja pas3jiokd MaceHe IMUKOBE MOXE OUTH
neuHucaHa cienehoM jeHaYnHOM:

m

R=—
Am

OBa jeqHauWHa MPEACTaBJ/hba KOJMYHMK Mace MpBor muka (M) W pasiuke maca
cycennux mnukoBa (Am). Illto je Beha pesomyiuja momamu cy KOpuCHUjU. MaceHu
aHaJIM3aTop MOpa HMAaTH CIOCOOHOCT Ja MepH JOHCKY CTpYjy Koja Hacraje of
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