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RESUMO

O Ciclotron CV-28 do IPEN-CNEN/SP é um acelerador de particulas, utilizado,
principamente, na producdo de radioisttopos, aplicados em Diagndstico “in vivo” na Medicina
Nuclear. Alguns deles sdo empreégados na calibracdo dos equipamentos de Diagnostico, como

detectores de raios-X e gama. O

Co é um exemplo desta aplicacdo. Foi utilizada uma folha de

Niquel natural como alvo e feixe de prétons de 24MeV de energia. A andlise radioativa do alvo
irradiado foi feita por Espectroscopia Gama com um detector de Ge(HP). Uma fonte de 259,74MBq
(7,02mCi) de °’Co foi preparada, ap6s 67dias do Gltimo bombardeamento, com niveis de impureza
de 1,13% de *°Co e 1,29% de **Co. Os rendimentos de produco de alvo grosso para o *’'Co e as
principais impurezas radionuclidicas foram medidos, ap0s a separacdo quimica do alvo irradiado,

corrigidos para o fim do dltimo

bombardeamento:

1,076MBq  (29,09nCi)/mA.h,

0,012MBq(0,33nCi)/mA.h e 0,014MBq (0,37nCi)/nA.h, parao >'Co, *Co e **Co, respectivamente.

I. INTRODUCAO

Radioisotopos sdo produzidos artificialmente por
reagdes nucleares que ocorrem em aceleradores e reatores
nucleares. Porém, somente ciclotrons ou reatores sdo
capazes de produzi-1os com atividades suficientemente altas,
de interesse prético. No caso da utilizagdo de Ciclotrons, a
producdo pode ser muito variada, dependendo, obviamente,
da caracteristica de cada um. Alguns radioisdtopos possuem
propriedades fisicas de decaimento adequadas para serem
utilizados, tanto em Diagndéstico por imagem “in vivo”, na
Medicina Nuclear (com as técnicas de SPET e PET, Single
Photon Emission Tomography — Tomografia por Emissdo
de Féton Unico e Positron Emission Tomography —
Tomografia por Emissdo de Positron, respectivamente),
como fontes de calibracéo de diversos instrumentos na area
nuclear e na metrologia em particular, ou entdo, como
tragadores radioativos de elementos investigados em
diversas areas, como: Quimica, Fisica e Biologia. No
primeiro caso, podem ser citados o e, BN, 0, ®¥F, *'Co,

8Co, ®‘Ga, "Br, "In, @I, T, dém de outros, no
segundo, *'Co, ®Cd, *V e *Fe; e no terceiro, *in, *®Cd,
etc.

O *'Co é um radioisdtopo muito utilizado como
fonte de calibracdo de cémaras gama. Estes detectores
convertem fétons emitidos por um determinado
radiof armaco (radioisdtopo ligado a um composto quimico)
j& administrado no paciente (por via ora, intravenosa ou
inalagdo) e mostra umaimagem da distribuicdo do e emento
no 6rgdo a ser estudado. S0 obtidas imagens de ata
qualidade, estéticas e dinamicas. Outros instrumentos na

area nuclear, como detectores de raiosX eraios g. Ge(Li),

Ge(HP) e Nal(Tl); e calibradores de radioisdtopos

gdetectores de pocgo), também podem ser calibrados com

Co. Além destas, podem ser citadas outras aplicacdes, tais

como [1]:

(@ fonte radioativa na técnica de Espectroscopia
Mosshauer, que é bem estabelecida em Fisica e
Quimica;

(b) marcador e dimensionador, estimando o tamanho e
localizacdo de 6rgéos (neste caso, sendo administrado
no paciente);

(c) marcador “in vitro”, em kits de Diagndstico, para o
estudo de Anemia relacionada a deficiéncia e ma
absorcdo de vitamina By, (Teste de Schilling);

(d) marcador da Bleomicina (droga utilizada em
Quimioterapia), para deteccdo de tumores. Seu Uso Ndo
€ mais amplo, em virtude de sua meiavida longa,
apesar dadose absorvida ser relativamente baixa;

(e) em Dosimetria Interna, no estudo da distribuicdo e
retencdo de Cobalto nos tecidos reprodutores de ratos
machos, apos injecdo intravenosa de solucdo radioativa
com *'Co.

As caracteristicas fisicas do *'Co sdo [2]:

- meiavidade 271,3dias,

- decaimento por captura eletrénica parao °'Fe;

- emissdo de raios g de energias de 14,4 keV
(abundéncia de 7,8%), 122,56keV (84,8%),
136keV (11,4%) e 690keV (0,2%), aém do raio-X
caracteristico da camada K do Fe, com energia de
6,5keV (48%).



O °’Co é um radioisétopo produzido em Ciclotrons e
em Reatores Nucleares. No Ciclotron modelo CV-28,
compacto, de energia variavel (The Cyclotron Corporation
- TCC), do IPEN-CNEN/SP, a operacao é feita, atualmente,
somente utilizando-se feixes de prétons de 2 a 24MeV de
energia (este modelo também é capaz de acelerar déuterons,
*He™ e particulas afa). E possivel produzir °'Co
empregando-se estas 4 particulas. Das que utilizam prétons,
como Co+p , Fetp e Ni+p, o primeiro método gera
quantidades menores de impurezas radionuclidicas, porém
necessita-se, no melhor caso, de 40MeV de energia. Sendo
assim, airradiacdo de Ni com prétons, é o método que gera
o maior rendimento de producdo de °’'Co e é o mais
adequado na producdo deste radioisttopo, neste Ciclotron.
O Ingtituto adquiriu um novo Ciclotron, o Cyclone 30, da
empresa belga IBA (lon Beam Applications), capaz de
acelerar protons de 15 a 30MeV, mas este entrou em
?Zgiaragéo em 1999, somente para produco rotineirade *°F e

O objetivo deste trabalho foi produzir uma fonte
radioativa de >’Co de dta atividade, do tipo Flood Source,
através da irradiacdo de Niquel naturad com feixe de
prétons, utilizando-se o Ciclotron CV-28 do IPEN.

II. PARTE EXPERIMENTAL
Flood Source de *'Co.

IrradiacBes de Ni: As irradiagbes foram realizadas na linha
de feixe externo 4 do Ciclotron CV-28 do IPEN-CNEN/SP,
gue possui um sistema de varredura, sendo o feixe
desfocalizado em uma regido de um colimador de 10mm de
diametro. Foram feitas cinco irradiagbes descontinuas
irregulares, em um periodo de um més, em virtude das
caracteristicas de operacéo do Ciclotron CV-28. Apenas
uma folha de Niquel natural, com 1mm de espessura e area
de (25x25)mm?, foi usada como avo de ata pureza -
99,98% (Goodfellow Metals). A refrigeracdo do avo foi
feita com &gua e diretamente na parte traseira da folha. A
carga total acumulada foi de 242nA.h e o tempo total de
irradiagdo foi de 20,45h.

Separacdo Quimica de Ni-Ni*-Co*. Ap6s um intervalo de
46dias do Ultimo EOB, foi dado inicio ao processo de
separacdo quimica do *'Co (que pode ser produzido
diretamente ou pelo decaimento do *'Ni, isto &, por via
direta e indireta, respectivamente). O método baseia-se na
retencdo de >’Co em Resina de Troca Anidnica e sua
eluicio, através da adicdo de HCl (Acido Cloridrico), de
acordo com Osso Jr. [3]. A resina adotada para a reglizacdo
da separaco quimica do *’Co foi aAnalytical Grade Anion
Exchange Resin DOWEX 1X8, 50-100 mesh, Chloride
Form (Bio-Rad Laboratories). A aivacgo daresinafoi feita
de acordo com Santos [4] e posteriormente transferida para
a coluna de vidro da separacdo quimica, com 2cm de
diametro, até o preenchimento com 6cm de atura de resina.
Em seguida, foram adicionados a coluna cerca de 200mL de
HCI 8N, para condicionamento da resina. A placa solida de
"INi irradiada foi dissolvida com 40mL ce HNO; (Acido

Nitrico) 2N, aquente, sem chegar a ebulicdo. Paraacelerar o
processo de dissolucdo da placa, foi adicionado HNO;
concentrado (+x20mL). A solugdo foi, a seguir, levada a
secura e retomada com 20mL de HCl 8N. Esta solucéo
(carga) foi adicionada a coluna e, em seguida, 50mL de HCI
8N foram percolados. Nestas condi¢des, o Ni é eluido e
somente o Co radioativo retido na resina. Apos terminada
esta eluicdo, 20mL de HCI 0,1N foram adicionados, para
retirar, agora, todo o Co. Amostras do avo irradiado
dissolvido, do eluido de Ni e do eluido de Co foram
coletadas para andlise no detector de Ge(HP). A Figura 1
mostra o diagrama de separacéo quimica do *>'Co.

Figura 1: Diagrama de separacao quimicado > Co.
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Pureza Radionuclidica. A atividade de cada radionuclideo
identificado no alvo irradiado, apds a separacdo quimica, foi
obtida a partir de suas respectivas transicbes gama
principais, utilizando-se um detector de Ge(HP) acoplado a
um sistema de aquisicdo e tratamento de dados, que foram
processados, posteriormente, via microcomputador, através
do programa Maestro Il MCA (EG&G Ortec).

III. RESULTADOS E DISCUSSOES
Flood Source de >'Co.

IrradiacGes de Ni. ReagBes nucleares do tipo (p,x)
ocorreram, produzindo os seguintes radioisétopos. *'Co,
*Co, *Co, *Co, *Ni e *'Ni, em virtude da composicéo
natural do Ni (*®Ni-68,27% de abundancia; ®Ni-26,10%;
®INi-1,13%; ®*Ni-3,59% e *Ni-0,91%) [5]. O *Co e o
*"Co podem ser produzidos diretamente ou indiretamente,
neste Ultimo caso, pelo decaimento do *Ni e °'Ni,
respectivamente. O **Co é produzido somente por viadireta.
As caracterigticas principais de decamento de cada
radionud ideo sdo mostradas na Tabela 1.

Tabela 1: Caracteristicas fisicas de decaimento dos
radionucl ideos identificados nas amostras de "Ni irradiadas
com feixe de proétons.



Radiouclideo | Meia-vida Eq (keV) Ig (%)
*Co 17,54h 931,10 75
*®Co 78,76d 846,77 99,9
*'Co 271,3d 122,56 84,8
*¥co 70,78d 810,77 99,4
ONi 6,1d 158,38 98,8
>'Ni 36h 1377,63 81,7

Separacdo Quimica de Ni-Ni*-Co*. O método de separacdo
quimica apresentou resultados muito bons. A presenca de
Niquel foi facilmente acompanhada pela coloracdo
esverdeada da solucdo, que desapareceu apos a percolacéo
com HCI 8N. O rendimento de separacéo de *'Co foi maior
que 93%. A concentragéo de Ni foi menor que 2ppm.

Das amostras coletadas para andlise, a do €luido do
Co é a mais importante. Assim, na data da remessa do
pedido havia, no total, 266,4MBq (7,2mCi) de Co, sendo
enviados 6mCi com: °’Co - 97,58%; *°Co - 1,13% e **Co -
1,29%.

Como a primeira medida no detector de Ge(HP) foi
feita 60dias ap6s o Ultimo EOB, s6 havia 0,11% da
atividade de **Ni e este ndo foi identificado na amostra de
eluido do Co. O rendimento de producdo de *'Co, apés a
separacd0 quimica, na data da remessa, ea de
1,073MBg/pA.h (29,09uCi/pA.h), 67dias apds o dltimo
EOB, mostrando ser um valor muito bom de acordo com
Osso Jr. [3].

A fonte de calibragio de *'Co de 222MBq (6mCi)
fornecida mostrou a capacidade do Ciclotron CV-28 para
esta producdo. O uso da fonte no Centro de Medicina
Nuclear, em S80 Paulo, foi apresentado por Dias Neto et al
[6]. Neste estudo, foi avaliada a uniformidade do sistema de
uma camara de cintilagdo gama, com a flood source €
comparada com uma fonte comercial sdlida de *’Co e uma
fonte liquida de *™Tc (ty,=6h; E;= 140,51keV — 85%). Os
resultados mostraram a vantagem do uso desta fonte de
*Co, inclusive o custo que é mais baixo.

Pureza Radionuclidica. Somente as atividades dos
radionuclideos *°Co, *'Co e *®Co foram medidas, pois o
*Co, **Ni e *'Ni ja haviam decaido, quando & primeiras
andlises foram realizadas (60 dias ap6s o Ultimo £OB).

Visando a producéo de *'Co com o minimo nivel de
impureza radionuclidica e maximizando o seu rendimento,
foi feita uma analise com os dados obtidos para rendimento
de avo grosso.

As impurezas radionuclidicas que podem ser
encontradas neste tipo de produczo de >’Co sio: *°Co, *Co
e *’Co. Em virtude da meia-vida curta do *°Co (17,54h),
este contaminante pode ser eliminado ap6s 10dias de
decaimento.

Se forem consideradas as reagBes direta e indireta
para a producdo de °’Co, o nivel de impurezas de **Co
(também, via direta e indireta) e *Co é elevado, como é
mostrado na Figura 2. No tempo méximo de crescimento do
*Co, o nivel destasimpurezas é de cerca de 6%, caindo para
cerca de 4% ap6s 60dias de decaimento.

Figura2: Nivel deimpurezas radionuclidicas no *'Co
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produzido direta e indiretamente, utilizando os valores
experimentais obtidos para alvo grosso.

Caso a op¢do sgja a producdo via decaimento do
*'Ni, o nivel destas impurezas é reduzido, como mostra a
Figura3.

Figura3: Nivel deimpurezas radionuclidicas no *'Co
produzido indiretamente, utilizando os valores
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experimentai s obtidos para alvo grosso.

Para estes cél cul os, assumiu-se que:

- €@ necessario redlizar a separagdo quimica para
isolar 0 *'Ni dos istopos de Co produzidos
diretamente, principalmente do *Co;

- a separacdo quimica se inicia 2 horas apés 0
EOB eduracercade 1 horg;

- o rendimento de separacdo de Co é de 93% e a
perda de Ni no processo é desprezivel.

Neste caso, 11,31dias apOs a separacdo quimica, 0
nivel de *°Co e *®Co é cerca de 1,8%, caindo para 1% ap6s
60dias.



Uma proposta é aproveitar 0 °’Co presente nafase de
separacdo quimica junto com os isétopos de Co produzidos
diretamente, apds um tempo adequado de decaimento.

Uma outra forma de minimizar o nivel de impurezas,
é utilizar um intervalo de energia de 20-14MeV, porque
acima do valor maior, ha uma contribuicdo significativa de
*®Co e *°Ni. Isto porém acarretaria uma perda de pelo menos
30% no rendimento de *'Ni.

IV. CONCLUSOES

Para diminuiciko do nivel de impurezas
radionuclidicas, foi proposto um método, utilizando, a
principio, a producdo de *’Co pelo decaimento do °'Ni,
empregando-se uma separacdo quimica adequada. Os nivels
de *Co e *®Co podem, ainda, ser diminuidos se o
rendimento de separacdo quimicafor melhorado.

Os rendimentos de producdo de *’Co obtidos nas
irradiacbes de avo grosso de Ni, demonstraram a
viabilidade de seu uso. O desempenho da separacdo quimica
mostra ser vidvel a preparacdo de uma fonte mista de *’Co
com atividades elevadas.
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ABSTRACT

The Cyclotron CV-28 of IPEN-CNEN/SP is a
particle accelerator, used mainly in the radioisotope
production, applied in “in vivo” Diagnosis in Nuclear
Medicine. Some of them are employed in the calibration of
Diagnosis equipments, such as gamma and X-rays detectors.

Co is an example of this application. A natural nicke foil
was used as target and irradiated with proton beams of
24MeV energy. The radioactivity analysis of the irradiated
target was performed by Gamma Spectroscopy with a HPGe
detector. A 259,74MBq (7,02mCi) *'Co source was
prepared, 67days after the last bombardment, with impurity
levels of 1.13% for *Co and 1.29% for *°Co. The thick
target yields for *Co and for the main radionuclidic
impurities were measured, after the chemica separation of
the irradiated target, extrapolated to the last EOB:
1.076MBq (29.09nCi)/mA.h, 0.012MBq (0.33nCi)/mA.h
and 0.014MBq (0.37nCi)/mA.h, for *'Co, *°Co and **Co,

respectively.



