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RESUMO

O ™n (ty, = 67,5 h) apresenta caracteristicas favoraveis para diagndsticos en Medicina
Nuclear pois decai 100% por captura eletrénica e apresenta meia-vida adequada para estudos
bioldgicos lentos, sendo um dos radioisétopos de interesse da classe médica brasileira. O IPEN
desenvolve um programa de producdo rotineira de radioisétopos para uso em Medicina e estudos
estao sendo realizados visando a producéo deste radioisétopo. O In é produzido em Ciclotron pela
reacdo *?Cd(p,2n)""In, a qual apresenta um maior rendimento. Os alvos de Cd sio preparados pela
eletrodeposicao de uma solucdo de CdSO,4 em suporte de Cu e Cu niquelado. Apos irradiacéo € feita
a separacdo quimica pelo método de extracéo por &cido acético. Neste trabalho seréo apresentados os
resultados preliminares da eletrodeposicdo e separacdo quimica, com énfase no comportamento de

Cd, Ni e Cu na extracdo com &cido acético.
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I. INTRODUCAO

Dentre os radioistopos mais utilizados em
diagnésticos destacase o ™'In, que tem caracteristicas
fisicas de decaimento favoraveis para estudos “inviva”. O
"0 decai 100% por captura eletrénica para estados
excitados do **Cd (estavel), que se de-excita pela emissio
de dois fétons de baixa energia que sao levemente
convertidos internamente (9% e 6%). As energias dos
fétons, 171 e 245 keV, de intensidades absolutas de 87,6%
e 94,2% respectivamente, estdo na faixa de maxima
eficiéncia dos sistemas de deteccdo em Medicina Nuclear.
Sua meia-vida fisica de 67,5 horas é adequada para estudos
de processos hiol6gicos lentos que necessitem de periodos
de observacdo de 24-72 horas ap0s a sua injegao.

Os usos principais do **In em Medicina Nuclear s&o:
marcacio de linfocitod®, neutréfilod™?, plaguetas™?,
fibrinogénio  humano  modificado!”,  anticorpos
monoclonais™® e fragmentos F(ab'),®!, peptidios® e
glébulos vermelhos®  para locdizacdo de tumores,
marcacso de antimiosina para diagndstico do miocardio™,
visualizacdo da medula éssed” e cisternografid®. Além
desses uma nova utilizagdo de in foi desenvolvida para
marcagdo de vitamina B12 para visuadizagdo de tumores,

sendo efetivo em vérios O6rgaos como seios, pulmao,
tiredide, ossos, prostata e cérebrot®.

O Centro de Radiofarmécia (CR) do IPEN -
CNEN/SP tem um programa destinado a producéo rotineira
de radioisotopos para uso em Medicina Nuclear. Os
radioisdtopos produzidos tém caracteristicas fisicas de
decaimento que permitem seu uso em diagnosticos clinicos
elou terapia. O ™In esté entre os radoisétopos de interesse
da classe médica brasileira e estudos estdo sendo realizados
pelo IPEN visando a sua producéo.

O ™in pode ser produzido em ciclotrons através de
reagdes nucleares diretas ou indiretas, pelo decaimento de
um precursor radioativo que decaird para o MIn. As
possiveis reacdes nucleares sdo listadas a seguir:

a) reagles diretas

lled(p,n) lllln

mCd(p,Zn) lllln

lllCd(d,Zn) 11,

llOCd(d,n) lllln

109Ag(a 2n) gy,

109Ag(3He,n) lllln

b) reacBes indiretas
112$(p,2n)111m lllS'@ lllln
llOCd(SHe,Zn)er@ lllln



Destas reacdes, as que produzem *In com
rendimento e pureza adequados para uso em Medicina
Nuclear sBo as reagdes "2cd(p,2n)™in e
Wag(a,2n)™Mn?. A producso a partir de prata apresenta
rendimento menor (0,18 mCi/mAh) mas tem a vantagem da
prata ser um material adequado parairradiacdo com feixe de
particulas carregadas e de a?re&mtar apenas um
contaminante de meia-vida curta, 0 *®In (4,2h). JAo método
a partir dairradiagdo de cadmio apresenta maior rendimento
(1,03 mCi/mAh) mas necessita da utilizagdo de alvos de
M2Ccd  enriquecidos isotopicamente, o que diminui a
producdo do contaminante *MIn (49,5d). Além de
apresentar maior rendimento, aspecto fundamental para
produgdo rotineira, o ciclotron Cyclone do IPEN acelera
af)enas prétons, fazendo com que a reacdo escolhida sga
"2Cd(p,2n)*in.

O desenvolvimento de um método de producdo de
"1 a partir da irradiaggo de Cd com prétons envolve as
etapas de preparo do avo, irradiacéo em ciclotron, medida
do rendimento de producéo de *In, separacéo quimica Cd-
In, controle de qualidade para assegurar pureza quimica,
radioquimica e radionuclidica e recuperacéo dos alvos.

O preparo dos alvos de cadmio parairradiagéo é feito
por eletrodeposicdo de Cd em cobre e cobre niquelado,
sendo o eletrélito uma solugdo de CdSO,.

ApoGsirradiacdo dos alvos é feita a separacéo quimica
Cd-In pela técnica de difuso térmica, na qua os alvos de
Cd irradiados sdo aguecidos até 300°C, valor proximo ao
ponto de fusdo do Cd. Nesta temperatura, 0s isdtopos de In
se concentram na superficie do alvo, de forma que ao fina
do aguecimento, uma alta concentracéo de isttopos de In é
encontrada na superficie do alvo. O procedimento basico € o
aquecimento do alvo irradiado em chapa elétrica, adi%éo de
4cido acético para remocao do *In, purificacdo do *Inem
resina de troca iénica e conversdo da solucéo fina para
meio de HCI diluido. As varidveis estudadas sdo
temperatura de aquecimento do alvo (25°C, 100°C e 300°C)
e tempo de extracdo em é&cido acético (10 min, 20 min, 30
min e 40 min). Apds a extracdo, o “In é purificado e
convertido em cloreto pela passagem em resina anionica.
Em meio de 4cido acético, 0 *'In é retido e posteriormente
eluido com HCI 0,5N.

O objetivo deste trabalho € mostrar os resultados
preliminares referentes a preparacao do alvo de cadmio por
eletrodeposicdo e o comportamento de Cd, Cu e Ni na
primeira fase da separacdo quimica, a extracdo em é&cido
acetico.

II. PARTE EXPERIMENTAL

Eletrodeposicio de cadmio. Os avos de Cd seréo
irradiados inclinados em relac@o ao feixe para suportar o
calor gerado. O cadmio deve ser eletrodepositado em um
suporte metdlico. Os suportes testados foram cobre e cobre
niquelado. A detroposicdo € feita em cuba de materia
acrilico com 20 mL de €eletrdlito, o detrodo é formado pela
solucéo em questéo e fio de platina com formato e tamanho
adequado para deposicéo de Cd na placa suporte. A cuba é

entdo ligada a uma fonte de tensdo, e submetida a uma
corrente elétrica que ird participar do processo de deposicéo
do cadmio. Dessa forma a placa suporte representa o catodo
do conjunto, local onde os fons Cd™ sofrem reducdo
formando Cd metdlico. O Cd é depositado em formato
adequado para posterior irradiagdo no ciclotron, sendo
necessario obter uma boa adesdo e caracteristicas ideais de
eletrodeposicdo para a utilizagdo como alvos.

Para preparo do €eetrdlito pesou-se 3,985 g de CdO,
o qual foi dissolvido em 1,7 mL de H,SO,4 e completou-se
para 100 mL com HSO, 0,1N. Em cada eletrodeposicdo
utilizou-se 20 mL da solugdo anterior, (cerca de 697 mg de
Cd), adicionou-se 0,6g de (NH,4).COs; e gjustou-se o pH
para 2 com &cido sulfurico concentrado.

As variavels em estudo na eletrodeposicdo foram o
tempo de eletrodeposicdo e corrente elétrica. Foram
realizados experimentos com variagdo de tempo (3 a 7h)
com corrente fixa (40mA), variagdo de corrente (5mA a
90mA) em tempo fixo (3h) e por Ultimo, com corrente fixa
(70mA) em tempos de 3 e 4h.

Separagio Quimica. A separacdo quimica é feita pela
técnica de difusdo térmica, dessa forma foram realizados
experimentos com objetivo de estudar parametros de tempo
de aguecimento e tempo de extracdo em &cido acético, além
de estabelecer um estudo de comportamento dos elementos
presentes em cada tipo de placas: cobre, cobre niquelado e
placas com depdsito de cadmio.

O procedimento foi feito com aguecimento das
placas em chapa elétrica nas temperaturas de 25°C (Ty),
100°C (T,) e 300°C (T3) durante 30 minutos. Apos 10
minutos de resfriamento, as placas sdo colocadas em
dissolvedor com 20 mL de &cido acético glacia e para cada
temperatura realizou-se o experimento nos tempos 10, 20,
30 e 40 minutos. A solucdo recolhida do dissolvedor foi
andlisada em equipamento de absor¢do atdmica para
determinacdo de concentragBes dos elementos presentes. nas
placas de cobre analisou-se cobre, nas placas de cobre
niquelado analisou-se cobre e niqud e nas placas
eletrodepositadas analisou-se cobre, niquel e cadmio. Além
disso, foram anotados pesos das placas antes do experimento
e apos teste de separacdo quimica para calculo de diferenca
de massa

Foi feito ainda teste em resina anidnica para estudar
comportamento do cobre na separacdo quimica, no qua
utilizou soluc&o recolhida do teste com suporte de cobre em
acido acético glacial. O suporte do cobre foi aquecido
(300°C) durante 30 min e o tempo de extracéo no &cido de
foi de 40 min. A solucdo foi passada em coluna de resina
Dowex 1X8 (100-200 mesh) de 6 cm de dtura e 2 cm de
diametro e recolheu-se aiquotas de 4mL, as quais foram
analisadas em espectrofotémetro de absorcéo atdmica.

III. INFRAESTRUTURA E EQUIPAMENTOS

Todos os experimentos foram realizados nos
laboratérios do Centro de Radiofarmécia do IPEN, e foram



usados o espectrofotdmetro de absorcéo atdmica, balangas
analiticas, chapas de aquecimento e fontes de tensdo.

O espectrofotdmetro de Absorcdo Atdmica é da
Hitachi modelo 25300, e foram utilizadas |&mpadas de Cd,
Cu e Ni. Para as andlises foram preparadas solucfes padroes
em concentracdes adegquadas para calibragéo.

IV. RESULTADOS E DISCUSSAO

Eletrodeposicio do cadmio. A figura 1 mostra os
resultados de eletrodeposicdo de Cd em suporte de cobre
niquelado com corrente fixa de 40 mA, variando o tempo
em3,4,56e7h.
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Figura 1 - Grafico massa depositada (mg) x tempo (h)
com corrente de 40 mA

Observou-se um comportamento linear em corrente
fixa, sendo que os desvios relativos em relacdo a média
foram inferiores a 7,6%.

Para determinar a corrente mais apropriada a ser
utilizada em suportes de cobre niquelado, foram feitos
experimentos com tempo constante de 3 h e corrente
aplicada de 5, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70, 80 e 90mA. Os
resultados estdo ilustrados na figura 2, com os quais se
observa o comportamento linear obtidos com gréfico massa
depositada x corrente aplicada.
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Figura 2 - Grafico massa depositada (mg) x corrente
(mA) em 3 horas de eletrodeposicao

Além do rendimento de massa depositada, verificou-
se 0 aspecto e adesdo da placa com depdsito de cadmio, para
atender as condigbes necessarias para utilizacdo como avo
para irradiacdo em ciclotron. Dessa forma, os resultados
com melhores condic¢Bes foram obtidos com 70 mA em 3h
de eletrodeposicdo. A partir desses dados, foram redizadas
uma série de experimentos variando tempo (3 e 4h) em
corrente de 70mA, cujos resultados sdo apresentados na
figura3.
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Figura 3 - Grafico massa depositada (mg) x tempo (h)
com corrente de 70 mA

Os vaores médios de deposicdo foram
435,5*17,1 mg para 3h e 568,8%15,3 mg para 4h.

Sendo assim, estabeleceu-se nesta etapa que o
preparo de alvos de cadmio deve ser feito com corrente de
70 mA em tempo de 3h. Iniciou-se entéo o preparo de placas
eletrodepositadas para utilizagdo nos testes de separacéo
quimicae parairradiacéo.

Foi redizado teste comparativo de eletrodeposicdo
em suporte de cobre e cobre niquelado, os resultados
obtidos sdo apresentados natabela 1.

Tabela 1 — Comparativo da eletrodeposicio em suporte
de cobre e cobre metalico

placa corrente | tempo massa
(mA) (h) depositada (mg)

cobre 40 5 437,50

cobre niquelado 40 5 403,20

Apesar do suporte de cobre apresentar maior massa
depositada e bom aspecto e adesdo, as suas vantagens foram
verificadas em testes de separacdo quimica com resina
anioénica.

Separa¢io quimica. Foram feitas andlises em absor¢éo
atémica de cobre das soluges recolhidas na extracdo com
acido acético em placas de cobre; cobre e niquel para placas
de cobre niquelado; cobre, niquel e cadmio para placas
eletrodepositadas.

Extracdo com acido acético. A figura 4 apresenta os
resultados da extragéo com &cido acético nas placas de cobre
em temperaturas de 25, 100 e 300°C .
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Figura 4 - Grafico concentracio de Cu (ppm) x tempo
de extracao em acido acético nas temperaturas 25, 100 e
300°C - placas de Cu

Os resultados mostram uma dissolucdo significativa
de cobre em todas temperaturas, principa mente em 300°C.

As andlises de cobre das solucdes recolhidas em teste
de extracdo com &cido acético com placas de cobre
niquelado apresentaram concentragdo menor do que 0s
limites de deteccdo do equipamento para todas as
temperaturas. Para andlises de niquel, a concentracdo de
niquel nas temperaturas 25 e 100°C foram baixas (<2ppm),
sendo que afigura5 apresenta os resultados para 300°C.
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Figura S - Grafico concentracio de Ni (ppm) x tempo de
extracdo em acido acético em 300°C - placas de Cu
niquelado

Estes resultados mostram que acima de 30 minutos
em 300°C existe uma dissolucdo significativa de niquel nos
testes de extracdo com é&cido acético.

Nas placas eletrodepositadas, os resultados das
andlises em absor¢do atbmica demonstraram concentragao
de cobre abaixo do limite de deteccdo. O comportamento do
niquel nos testes de extracdo com placas e etrodepositadas
foi similar ao das placas de cobre niquelado. A figura 6
mostra os resultados obtidos na temperatura de 300°C de
concentracdo do niquel.
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Figura 6 - Grafico concentracio de Ni (ppm) x tempo de
extracdo em adcido acético em 300°C - placas
eletrodepositadas

As concentragdes de cadmio na extragdo com é&cido
acético com placas eetrodepositadas foram muito baixas
para todas as temperaturas (< 1,5 ppm), com excegdo em
duas placas que demonstraram concentracdo aproximada de
6 ppm. Possivelmente esses valores maiores so devido a
ma adesdo do depdsito de cadmio sobre a placa.

Resina Anidnica. Os resultados do comportamento de cobre
na resina anibnica, ao passar a solucdo recolhida na extracdo
com &cido acético para placas de cobre (300°C) sdo
apresentados nafigura 7.
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Figura 7 - Curva concentragao de Cu (ppm) x volume do
eluente (mL)

Observa-se que em acido acético o cobre fica retido
na resina, enquanto que em &cido cloridrico 0,1N, o cobre é
gluido. Sendo assm, o cobre apresenta 0 mMesMO
comportamento que o indio, o que é uma desvantagem para
ametodol ogia de separacéo quimica proposta.

V. CONCLUSOES

Os resultados de eletrodeposicéo de Cd em placas de
cobre e cobre niquelado mostraram ser repetitivos e com
comportamento linear em relacéo a variagdo de tempo e
corrente estudados. A melhor condi¢do para a massa de
deposito necessaria € de 70 mA em 3 horas de
eletrodeposicdo. A eletrodeposicdo de Cd em placas suporte
de cobre foi boa, mas o cobre sofre uma dissolucéo
significativa em &acido acético e seu comportamento na
resina anidnica € similar ao esperado para o In, 0 que
inviabiliza seu uso. Ja a dissolucéo de Ni das placas de



cobre niquelado e eletrodepositadas foi em menor escala e
seu comportamento esperado naresina é diferentedo In.
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VIII. ABSTRACT

"1 (ty, = 67,5 h) has appropriate characteristics for
diagnosisin Nuclear Medicine due to its decay mode (100%
by Electron Capture) and its adequate haf-life to slow
biological studies, that makes it one of radioisotopes of
interest of Brazilian physicians. A routine production of
radioi sotopes program has been devel oped by IPEN in order
to be used in Medicine and researches have been carried out
aiming the production of this radioisotope. **!In is produced
in cyclotron by *2Cd(p,2n)!In reaction, that has the highest
yield. The Cd targets are prepared by eectroplating of
CdSsO, solution in copper and copper/nickel backings. After
being irradiated, a demica separation is performed by an
acetic acid extraction method. This work shows the
preliminary results of electrodeposition and chemical
separation, mainly the chemical behavior of Cd, Cu and Ni
during the extraction with acetic acid.



