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T5F COBRE-64 COM ATTVinADE ESPECIFICA ALTA UTILIZANDO

O PROCESSO SZIIARD-CHAIMERS.*

Casuê NAKANISHI e Constância Paqano Gonçalves da SILVA

(TMISSSC NACIONAL DE ENERGIA NUCLEAR - SP
INSTTTOTO TIE PESQUISAS ENERGÉTICAS E NUCLEARES

Caixa Pos ta l 11049 - Pinheiros
05499 - São Paulo - BRASIL

RESUMO

O uso rie-radloisõtopos com alta atividade especifica ê de
crrarvíe irrçortância nos estudos de distribuição de substâncias radioati-
vas em seres vivos. Nos países que possuem reatores de baixo fluxo de
neutrons, a produção de cobre-64 com alta atividade especifica ê reali-
zada utilizando-se o processo de ruptura de lioações químicas induzidas
nor transformações nucleares (n,y) conhecida como processo de Szilard-
Chaimers. Neste trabalho, realizaram-se experimentos irradiando o com -
posto bis- [N-benzoil-fenllhidroxn aminato] cobre (II) no Reator Nuclear '
IEA-R,, em fluxo de neutrons térmicos de 5xl012n/cm2s., utilizando-se a
mostras sem e com tratamento térmico antes e/ou depois da Irradiação.
Quanto se irradiaram amostras sem pré-aquecljnento e oom recozlmento tér
mico por 6,5 horas obteve-se uma atividade especifica em torno de '
3.900 MBq/nn Cu, 21 hs após a Irradiação. Os resultados obtidos neste '
trabalho, mostram ser este oonposto viável â obtenção de cobre-64, oom
alta atividade especifica. A soa aplicabilidade dependerá da otimização
do método e da preparação do radlccobre na torma adequada para uso medi
co.

XV Trabalho a ser apresentado no 39 Ccnqresso Geral de Energia Niclear

a ser realizado de 22 a 27.04.1990 - Rio de Janeiro - RJ - ABEN.



PREPARATION OF CU-64 OP HIGH S dCJFTC ALTIVT1Y BY THE

SZILARD-CHAIMERS PROCE S .*

Casul NAKANISHT e Constância Pa*ano Gonçalves 4a SHAW

NACIONAL EC ENERGIA N0CX£AR - SP
INSTTTTJTO DF. PRSOniSAS EMsKfPICAS E NTKIEAHES

raixa F e s t a l 11049 - Pinheiros
05499 - Sab Paulo - BRASIL

ABSTRACT

lhe use of radioisotopes of high specific activity is of
areat iimortance In studies on distributions of radioactive substances
in livina beinas. In countries where only low thermal neutron flux
reactors are available the production of "*Cu of hiqh specific activity
is carried out by the Szilard-ChaJmers process, which Involves the
braking of the chemical bondings of the ccnpounds, In this work

were carried out by irradiatina the OQRpomd(bis-[THbenzoil
lardnatel copper (II) in IEA-R. nuclear reactor In a thermal

neutron flux of 5xl012n/cm2. Sanples without and with thermal treatment
before and/or after irradiation were tested. Sanples without pre-heatlna
an* with thermal annealina were irradiated for 6,5 h and yields of s"Cu
of about. 3,900 MBq/hw Cu were obtained 21 h after the end of Irradiation.
lhe results In this work show the possibility of the preparation of '"Cu
of hit* specific activity with that oonpound by the Szilard-Chalmers
process. The faseability of its production will depend on the
optimization of the chemical processing and on the preparation of (*Cu
In a suite* form for medical applications.

(*) Paper to be presented on "III Congresso Geral de Biergia Nuclear"
from 22 to 27 April, 199u - Rio de Janeiro - Brazil.



A partia rtos estudos realizados par Szilard-Oialmers? en 1934,
nos quais separaram o isotopo radioativo 1 2 al , na farm de lodeto apôs
a Indução da reação nuclear "7I(n,Y) lt*I no lodeto de netila, separa -
cões similares tem sido utilizados para a preparação de vários outros '
iaotopos radioativos oom atividade especifica alta.

0 uso destes radioisótopos £ importante nos estudos de dlstrl
buição de substancias radioativas em seres vivos. Neste caso o radtoiaó
topo deue ser administrado em quantidades extremamente pequenas para *
não afetar a fisiologia do animal ou vegetal sob estudo, nas deve pos -
suir atividade suficiente para ser mensurável.

Assim, há oirca de 30 anos o 51Cr oom atividade especifica ai
ta tem sido obtido por Irradiação de cLuuaLo de potássio ocm neutrons ,
pcooerienrio-se em sequida a separação do 5 1 C r ( m ) da nessa de s'Cr(VT )
do alvo. Assim o 5JCr $ usado na Medicina Nuclear para aplicações " In
vivo" e na hidrologia.

nesta maneira, também o cobre radioativo e outros radlolsoto-
pos com atividade especifica alta podem ser obtidos rottoelrawente, pe-
la ruptura de ligações químicas Induzidas por transfóimacões nucleares,
utilizando-se o conhecido Processo Szilard-Chalners.

Esta técnica e importante para a produção de radioisótopos em
países que possuem somente reatores de baixo flu» de neutrons, sendo '
que alouns deles ainda que dispõem de reatores de alto fluxo, utilizam
este processo para a preparação de dobre—64 e cloro—36.

Dentre os radioisótopos de cobre, o Oohre-64 por causa de sua
mela vida curta (12,8 horas) í o mais utilizado nos estudos em enzlmolfi
çloos honalologlcos e das pcoteinas serleas do sangue, no ***min (]g do
ença de Wilson e na Medicina Experimental Tropical.

Na hidrometalurgis ê utilizado nos estudos de minerals e lnve£
tiqações de processo de flotaçSo, sendo também usado na Industria de ali

prüneiro estudo visando a obtenção de «abre-64 par Processo
foi em 1946 quando Duffleld e Calvin lusaram o o-fen*l£

nodialdUtvina-bl«(salicilato) dobre (II) m s não obtiveram atividade espe
dflea alta apesar do rendimento de separaçáo ter sido àt 80%,



Posteriormente, em 1950 Heare Goth2estudaram a ftalociamina
de cobre e verificaram ser este composto promissor a separação cie ao-
hre~64 m m alta atividade especifica, o qual nos anos seguintes foi '
estudado exaustivamente, sendo atualmente o método adotado rotineira-
mente na Alemanha, Franca e Japão.

Para uso médico, a atividade especifica do acbre-64 deve '
ser superior a 740 MBq/mcr Cü sendo que nos países citados são obtidos
o radiooobre com atividade específica ero torno de 1850 MBq/mg Cu.

decentemente, o usos cie quelatos metálicos vem apresentando
interesse crescente na nroducãb de radioisõtopos de atividade especí-
fica alta.

Neste, trabalho realiza-se experimentos preliminares com o
bis- fN-benzoil-N-fentlhictroxilaminato]cobre (II), tendo por objetivo *
verificar se este quelato é apropriado ã obtenção de cobre-64 can ati
vidafe específica alta.

A escolha deste composto baseou se nos resultados obtidos '
anteriormente quando se verificou que o mesmo ê estável ao aquecimen-
to e ã radiação aaroa e que cerca de 301 de cobre-64 pode ser extraí-
do da amostra Irradiada.

RUBE EXPERIMENTAL

Irradiaram-se amostras do complexo bis-(N-benzoll-N-fenilhi
droxilaminato] cobre (II) sintetizado e caracterizado conforme descrito
« r Notanlshi e Silva .No Reator Nuclear I B H ^ (IPEN-CNBf/SP) em
fluxo de neutrons de 5 x 1012n/an*«, cor uma hora e também por seis '
horas e trinta minutos. Separou-se a fração iõnica de cobre duas no -
n i e trinta minutos e 21 horas respectivamente após a irradiação, u
tllizanfo-se a técnica de extração por solvente e determinou-se a mas
•a de aobre da fase aquooa por eapectrofotometria.

Nbe exnerjbnentoe utilizaram-se amostras nas condições sequl£
tes;

a.) pré*>aquecida a 140°T por cinco horae e apSs ativação neutrônlca a
oueclda a 140°C por tjna hora (recozimento térmico).

b.) nfo pre-aquecirta e com recozimento tfemico a 140°C por uma hora.
c,) nao ore—aejuecina e sem recozimento térmico.



Nos experimentos do efeito do pté-aquecinento e do recozinen-

to térrdoo aqueoeran-se as amostras en tubos Pyrex merqulhados enunbe

nho *e óleo acoplado a um controlador de temperatura (PI-141-79/02 CP10

ME ) cuja estabilidade térmica foi de 0,5°C.

orw

Irradiaram-se a s amostras no Reator Nuclear XEfc-R, com
de neutrons de 5 x lOn.anVs. e dose qana de 3,6 x 10 Gy/h ã
ra de 30-39°C.

MOTAS DE RADIOATIVIDADE

*• Mediu-se a radioatividade da fração aquosa, fazendo-se a s oon
tagens no fotopico de 511 keV de oobre-64 na cánara de ionizaçãb Radio-
isotope Calibrator CRC-10BC, Caolntec.

STOARftCSO DE (TBRE POR EXTRAÇÃO POR SOLVENTE

Dez miligramas do oonyosto de oofare (aquecidas e/ou não i r r a -
diadas ocm neutrons foram dissolvidas em 25 mL de cloroformLo (Merdc) e
aqitada can 25 n t de tanpáb acetato de sódio pH « 5 , 5 , durante um minu-
t o e deixou-se em repouso por quinze minutos a té oonpleta separação '
das fases . lavou-se a fase orgânica oom mais 25 mL de tampão acetato de
sódio çH * 5 ,5 , oom agitação de um minuto e procedeu-se cem anteriormen
te.

OETERMTNRCÍÒ KSHtíl ülHJKTllMUKICA DE 0DR?E

neterminou-ae a massa de cobre presente na fração aquosa por
método e u wsoLtoiütciwBLricOy uti l izando se como agente ooroplexante o d i e
tlldltiocarhamato de sódio adotando-fle o procedlnwnto descr i to por

a l e i tura fiã fase oroanlca em 435 nanfimetro», u t l l l z a n



o espectrofotometro W-VTS PerJcim-E-Lmer. Traçou-se a curva padrão

a massa de cobre da fração aquosa oor intrapolacão.

T» ATTVmWlE ESPECIFICA

Determinou-se a atividade especifica do radlocobre recuado,na

fração aquosa, pela relação entre a atividade de csobre-64 e sua massa.

Atividade específica = «tividade OBg)
(ncr Co)

Os valores obtidos estão na Tabela I .

RESULTADOS E DISOBSSfo

nos resultados apresentados na Tabela I , verificou-se que a a

t iv i fa te específica aumentou quando o tanpo de Irradiação com neutrons

de uma hora cassou para s e i s horas e trinta minutos. O valor obtido de

R76,16 *GqÀia Cu da amostra sem aquecimento e sen recozlmento térmico ,

oran tenco de irradiação <V se i s horas e trinta minutos, considerando o

toifx» de espera de 21 horas om respondei la a 2620,19 PCq^na Cu se este

tenpo fbsse de duas horas e trinta minutos.

Vferif icou-se tantoán que o tratamento térmico apôs a ativação

neutrenica (reoozlmento térmico) melhora o rendimento de obtenção de '

**Cu. A atividade especifica aumentou de um fator aproximadamente de '

dois e de cinco quando otempo de Irradiação fo i de uma hora e de se is

horas e trinta minutos ies{ nH-tlvanente.

Quando a amostra fo i submetida a um aquecimento de 140°C por

dncD horas antes da Irradiação neutrenica e de 140°C por uma hora apôs

a ativação, a atividade especifica é aproximadamente ioual a da amostra

quando esta não fo i submetida a aloum tratamento térmico e aproximada -

msnte diminui para metade, quando oompanda com a amostra sem pré-aque-

dmento texinloo e UORI ceoozlmento teunlco a 140 C durante uma hora.

Hoc resultados apresentados na Tabela I vwrif ica-se ser viá -
o uso do bis-(NHbenzoil-N-fenllMdorxilamlnato3tt3bre(II) para ooten



TABELA I - ATIVIDADE ESPECÍFICA DO ca>Cu OBTIDO POR IRRADIAÇÃO DO

Anostras

s«r. oré-aquecimento e sem
recozinento tponiac

Ser. nré acfuecinBnto e OCRI
recozimBnto térmico

Pré-aquiCiaa a 140^ (5h)
oon PBOoziinBRbo tstmico

Sem pre-aquedmento e sem
x̂ BOOssimGnLo bcrmlco

San pre—ai(uecinBJito 6 oam
xeoozimsnto tertutco

Ttenpo de
Irradiação

(horas)

1,0

1,0

1,0

6,5

6,5

•tempo de
Espera
(horas)

2,5

2,5

2,5

21,0

21,0

Atividade
Específica

1.124,8

2.231,1

1.317,2

876,16

3.981,2

teoozinento Térmico em temperatura de 1400c durante 1 hora



cão *e cobre-64 com atividade especifica alta para uso wedico. A sua a-
olicabilirtarte na produção rotineira dependeiã de ua estudo de otlvdxa -
cao ^o wcLcfto, quanto ") txatawito da snostia alvof **o 'benpo de i n i ~
4iacSo e a nrenaraçio <V> radioa±re na fona adequada cara uao midloo.
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