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SEPARAÇÃO DE COBRE 64 A PARTIR DE FTALOCIANINA DE COBRE

Rosana Isabel Marcon Battaglin

RESUMO

Ettuda-sra seperaçãb do cobrê-64 pelo «feito Szilard-Chalmars, a partir da ftaloclanina d» cobra irradiada.

Dois métodos s4o utilizados para a separação: o da dinoluçAo do compotto, irradiado saco, am ácido «ulfúrico
concantrado seguido da «precipitação em égua, a o do compntto irradiado na form» da pana com égua seguido da
tratamento com água a ácido clorídrica

Mostra-» a influência da forma cristalina da ftalocianina da cobra no rendimento da separação do cobrt>64.

Fazem-se ensaia preliminares utilizando a técnica de troca ioniea para purificação a transformação do sulfato
em cloreto de cobre-64.

Calcula-se a atividade específica apôs determinação da concentração da cobra na solução da cobra-64 paio
método aspectrofotornétrico.

CAPfrULO I

INTRODUÇÃO

1.1 - Aplicações do Cobre-64

Os usos de radioisótopos são numerosos e diversos, porem para fins de classificr^b podem ser
colocados dentro de três categorias: médica, hidrologia - agrícola e pesquisa. 0 cobre-64 enquadra-se
nessas três categorias o que faz com que seja um dos radioisotopos de uso mais comum entre 5*Co,
" B r , 51Cr, i a F , " 8 A u , I 3 I I , 5»Fe, M M g . 24Na, »*P, 3 5 S. »°Y e Ó S Zn l 2 8 > . Sendo um redioitotopo
de meia-vida curta (12,8 h), o **Cu apresenta determinadas vantagens sobre os radioisotopos de
meia-vida longa, a saber:

a) em medicina, pela redução na dose de radiacffo.

b) na eliminação de contaminação radioativa dos produtos industriais durante a manufatura,
onde o 64Cu é usado como controle nos processos.

c) na possibilidade de fazer medidas repetidas num mesmo sistema sem ser necessário aplicar
correçCes para a radioatividade residual.

d) na eliminaclo ou diminuição do problema de dose residual'30'23'.

Aprovada para publicação am fevereiro/1979.



Tabala 1.1

Radioisótopos de Cobre e Características Físicas

Radioisétopo

5»Cu
s»Cu
6 0 Cu
6 I C u
6 2Cu
6 3 Cu
6 4 Cu
S 5Cu

" C u
6 7Cu

" C u

Tipo de Decaimento

f
í
í

estável

f ,<r
estável

f
f

Meia-Vida

3,3»

81,01

24.0 min

3,3 h

9,8 min

estável

12,8 h

estável

5,1 min

59.0 h

32,01

Ainda, por causa de tua meta-vida da 12,8 h, dentre todos os radioisóiopoi dt cobra
(Tabela I . 1 ) ( M ' 2 9 ' 4 0 ' , o cobre-64 é o mais important» do ponto d» vista prático, sendo o mais usado
nos campos seguintes:

Química.

- na determinação dos coeficientes da difusfo'241

- estudo, da Química do átomo quente11.25,33,42,01

Biologia a Bioquímica:

- estudos enzímológicos1111

- estudos hematológícos1381

- microdatarminaclo da proteínas1321

- estudos das proteínas seríca» no sangue121-34'

Medicina:

- «tudo da doonça da Wilson*471



— diagnostico e terapia'5'

— medicina experimental tropical13 '

Hidrometalurgia:

- estudo de minerais11 M 3 )

- investigação de processos de floteção191

Indústrias de Alimentos121

1.2 - Características Nucleares do Ccbre44

0 esquema de decaimento do M C u é dado por1291:

1,34

0/34 (CE)

1,34

29
CU

6 if,
28LNi

0,573

30Zn

0,656(6 ,CE)

Suas energias am MeV e tipo de decaimento sfo:

beta (0~) 0,573 (38%)

beta iff ) 0,666 (10%)

captura eletrônica (43%)



fõton de 0,0075 (raios X característicos do níquel)

gama 0,511 (de aniqu ilação 0* 38%)

gama 1,34 (0,5%)

É classificado como um radioisótopo de média toxidez, sub-grupo B ( 2 7 t . Tem uma meia-vida
efetiva de 0,53 dias, tendo como órgãos críticos o baço e o gastrointestino'29'

0 alcance máximo em alumínio das partículas 0 de 573 KeV emitidas pelo 6 4Cu é de
190 mg/cm1. Para as radiações gama de 1,34 MeV são necessárias uma meia espessura e um décimo de
espessura em chumbo de 1,6 cm e 4,6 cm, respectivamente, para uma operaçSo com segurança1291

1.3 - Reações Nucleares para Obttnçio do Cobre-64

De todos os radioisótopos de cobre, o mais conveniente para uso na medicina, é o 6 4Cu, pois o
6éCu tendo meia-vida muito curta (5,1 min) é de uso muito limitado, o mesmo acontecendo com os
outros (Tabela 1.1). O 67Cu com meia-vida (58,5 h) mais longa de todos os isótopos de cobre, só
ultimamente tem sido usado, pois sua preparação é feita em ciclotrons pela reaçSo:

67Zn(d,2p>'7Cu

O 64Cu pode ser obtido por meio de duas reações nucleares conforme mostra a Tabela l.2 (291.

Tabela 1.2

Reações Nucleares para Obtençfo do Cobre-64

Abundância
Secçao

isotópica Reações
Reaçlo de choque

do nuclfcleo Secundárias
. . (barro)

*3Cu (n/y) *4Cu 69,09 4,5 (t) " C u (n/y) 6*Cu
44Cu 48,89 0,035 (f) * 4Zn (n/y) * ' Z n

• •Zn (n /y ) 4 9 m Zn

* ' Z n (n,T) " Z n

" Z n in.y) " N i

*7Zn(n,p)*7Cu

(t) neutrons térmicos

(f) neutrons de f issfo



Entre os dois processos nucleares

3 0 Z n ( n . p ) J 9 C u

(2)

usados para preparação de Cu-64, o da reação (2) fornece atividades mais altas devido a maior secção d»

choque; porém, necessitando um produto livre de carregador o processo (1) deve ser o usado.

Em fluxos baixos de neutrons, as atividades específicas obtidas pela reação (n/y) na maioria das

vezes não são adequadas para determinados estudos, podendo-se utilizar o processo de enriquecimento

Szilard-Chalmers quando se deseja atividade específica maior.

1.4 - Efeito Szilard-Chalmers

1.4.1 — Natureza do Processo

O efeito Szilard-Chalmers é um método geral para a obtenção de radioisótopos com atividade

específica alta. Em 1934, Szilard a Chalmers'481 observaram que grande parte do l 2 i l , formado por

irradiação do iodeto de etila com neutrons térmicos, aparecia como iodo inorgânico.

Estudos posteriores mostraram que o átomo de iodo ao capturar um neutron, emitia raios y,

com energia suficiente, para provocar, por conservação da quantidade de movimento, um recuo do

átomo, com energia superior àquela necessária para romper a ligação iôdo-carbono. O núcleo recuará

com uma quantidade de movimento igual a quantidade de movimento dos fôtons • o momento dos

quanta y emitidos é dado por:

P = h c / c

Para que haja conservação da momento, o átomo recuado fica com um momento igual ao do fóton,

portanto.

Pr = Py =

onde P é o momento do núcleo recuado. Mas, geralmente mail qua um y é emitido i P . é o vetor soma
de seus momentos. A energia de recuo é:

r



onde he = E é a energia do fóton de freqüência v. onde M é a massa do núcleo recém formado, c a

vslocidade da kit e n a constante de Planck. Exprimindo-se E em milhões dp »<°tron volts, a formula

da energia de recuo será:

536 E*
E = í e V

r

Para uma molécula poliatômica, a energia disponível para quebrar a ligação é:

E D = E r • m/(M + m)

onde M é a massa do núcleo recuado ou fragmento molecular e m a massa do fragmento restante ' 4 5 ' 4 9 ' .

A Tabela 1.3 apresenta as energias de recuo, Er (em eV) concedidas aos núcleos de número de

massa M ^<ua várias energias de raios 7.

Tabela 1.3

Energia de Recuo, E f (eV), para Várias Energias 7

e Massas Recuadas M ( 4 5 )

M

20

SO

100

200

E 7 = 2 MeV

107

43

21

11

E 7 = 4 MeV

430

172

86
43

E = 6 MeV

967

387

193
97

1.4.2 - Fatores que Afetam o Enriquecimento Szilard-Chalmari

Para obter-se atividades específicas altas pelo efaito Szilard-Chalmeri é necessário que:

a) Após a ruptura das ligações químicas na molécula, o átomo radioativo recuado nfo se

racombine com os fragmentos do alvo original e nem troque com os átomos inativos nas

moléculas do composto alvo.

b) O átomo racuado nfo sofra troca térmica com moléculas ínativ*i durante a irradiaclo.

c) A nova forma química dos átomos ativos seja facilmente separável da espécie alvo, sem

provocar decomposição ou troca neste último.

d) As espécies alvos nfo se decomponham pela radiação pars n lo fornecer átomos inativos
na mesma forma química daquela obtida pelo Szilard-Chalmers1291.



I . O - Termos qua Expressam o Resultado do Efeito Szilard-Chalmers

Os resultados obtidos pelo método Szilard-Chalmers são expressos em termos de rendimento da
atividade separavel, fator de enriquecimento, decomposição e retenção. 0 rendimento fornece a
percentagem da radioatividade que é separada do alvo irradiado. 0 fator de enriquecimento é definido
pela relação da atividade específica do nuclfdeo após e antes da separado. A decomposição mostra a
percentagem do metal na amostra que aparece na fraçio separada; é também igual a relaçfo entre
rendimento e fator de enriquecimento. A retenção é a percentagem de atividade na molécula ahra. Se:

R - percentagem da atividade separada ou o rendimento

a - quantidade total do metal no composto

b - quantidade do metal que aparece na fração separada

A, - atividade específica da fraçio separada

A 2 - atividade específica do composto antes da separação

E - fator de enriquecimento

D - decomposição

Temos que:

A, - R/b

A 2 = 100/a

E = A , / A 2 = R . a / b . 100

Sendo

D = b/a. 100

Conclui-se que:

R/E = 0

Da última equação é possível calcular o enriquecimento máximo possível qua poda ser obtido com um
determinado método de separação do átomo recuado'41'.

1.4.4 - Compostos Usados como Ah», no Processo Szilerd-Chalmers, para Obtenção do *4Cu

A dificuldade principal na escolha do alvo consist» am encontrar um composto que nfo
apresenta troca térmica entra ai espécies novas formadas na irradiação a oi átomos nfo ativos da
molécula original. Ainda, o átomo recuado deva ser facilmente separavel do composto alvo.

O uso da compostos quelatos orgânicos metálicos surgiu quando Drehman'10' tentou separar
M M n , irradiando acettlacetoneto da manganês ou benzoUacetonato da manganês a quando StarkeM e i

isolou Í J * U , irradiando benzoitecetonato da urânio. Entretanto, ambos os autora* tiveram dificuldades
na separação química por causa da troca térmica entra o átomo recuado a moléculas inativa* dos
compostos alvos.
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Ouffield e Ca lv in ' 1 2 ' 1 3 ' determinaram a estzbiiidade de uma série de compostos quelatos de

cobre por medidas de cinética de reação; mostrando não haver taxa mensurável de troca na temperatura

ambiente. Como resultado deste estudo os autores irradiaram o-fenilenodialdimina-bis (salicilato) de

cobre II mas não obtiveram atividade específica alta, apesar do rendimento ter sido de 80%.

Ebihara usou o-hidroxiquinoleína de cobre, mas, obteve rendimento de 9 a 15%. Os fatores

de enr iquec imento fo ram baixos quando esse autor trabalhou com etilenodicetoimina-bis

(acetilacetonato) de cobre II ou etilenodicetoimina-benzoilacetonato de cobre I I .

Herr e Goette ' 2 6 ' estudando compostos complexos estáveis, deduziram que o grupo das

ftalocianinas seriam substâncias adequadas para o estudo do efeito Szilard-Chalmers, por serem

resistentes a agentes químicos e temperaturas a l t a s ' 4 ' 7 - 8 ' 3 0 3 5 ' 3 6 1 . Estudos com raios-X mostraram que

todos os átomos nas moléculas das ftalocianinas estão colocadas num plano e que os átomos metálicos

que formam o complexo estão localizados no centro 4 4 > .

A Figura 1.1 mostra a formula estrutural de uma ftalocianina, a ftalocianina de cobre.

Figura 1.1 - Fórmuli Estrutural da Ftalocianina de Cobre



O composto de cobre pode ser tomado como o protótipo das ftalocianinas metálicas estáveis, de

estrutura normal1 7 ' .

A baixa reatividade dos íons metálicos das ftalocianinas para com ácidos, não é determinada

somente pelo fato de o metal estar ionizado, mas também devido à sua estabilidade no estado tetra

coordenado planar (e pelas considerações de dimensões moleculares). Robertson'441 encontrou que a

distância do centro do átomo de nitrogênio isoindólico ao centro da molécula é de 1,91 Ã na

ftalocianina livre e estas dimensões não são sensivelmente afetadas pela entrada de um átomo metálico.

Atribuindo 0,55 Â para o raio do nitrogênio, permanece uma cavidade no centro da molécula, de raio

1,35 Â, na qual o metal deve entrar. Todas as ftalocianinas que resistem ao ataque por ácido sulfúrico

concentrado, realmente contém metais cujos raios efetivos normais (como átomos neutrons) são dessa

ordem. Quanto à coordenação dos fons metálicos nesse composto observa-se na Figura 1.1, que o metal

está preso a dois átomos de nitrogênio isoindólico por valências primárias. A sua coordenação com os

outros dois nitrogênios resulta na formação de quatro anéis quelatos.

Essa estrutura proposta se baseia nas seguintes razões:

a) Estabilidade da maioria das ftalocianinas metálicas ao calor e reagentes, em particular a

ácidos minerais.

b) Muito pouca ftalocianina metálica tende a tornar-se solvatada durante a cristalização.

c) Existência de metais numa forma tão estável e num estado de menor Valencia, indica que

o metal está totalmente coordenado.

d) Condições moleculares necessárias para a coordenação e quelação estão presentes, ou seja,

pares isolados de elétrons nos dois átomos de nitrogênio e camadas externas incompletas

nos átomos centrais. Estes átomos estão assim colocados para permitir (pode-se dizer

forçar) a formação de anéis, todos de seis membros, contendo uma ou duas duplas

ligações, praticamente sem tensão'4 '.

A ftalocianina é, entretanto, uma unidade quelatante quadridentada, capaz de ocupar quatro

posições na esfera de coordenação de um metal. Este tipo de quelação na qual o metal está

completamente enclausurado num anel externo e a molécula do complexo metálico constitui uma

unidade, deixa claro a grande estabilidade dessa estrutura136 ' .

Oo ponto de vista geral da estereoqufmica o fato mais importante que abrange toda esta série é

que todos estes compostos têm moléculas de centro simétrico. Oeste fato resulta que o átomo metálico

está no mesmo plano que os quatro átomos de nitrogênio, aos quais está ligado. Portanto, todos os

metais divalentes tetra coordenados, mostram simetria planar, nos cristais de seus derivados

ftalocianfnicos.

Por razões estereoquímica» e estruturais seria considerado que, apôs o a t o m central

experimentei uma colisão durante i captura neutrònice, ele não seria impedido por outros átomos ou

grupos atômicos de deixar a molécula'7 -8 '3 6 1 .

Estes estudos foram confirmados, no caso da ftalocianina de cobre, pelos rendimentos de

separacfo do 6 * C u recuado de «té 90%, na época' 2 6 ' .
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1.4.5 -- Objetivos

Na separação de 6 4 C u usando como alvo a ftalocianina de cobre seca utiliza-se em geral, a

dissolução do composto em ácido sulfúrico concentrado ou a extração com soluções de ácido sulfúrico e

ácido clorídrico diluídas'1 6 ' . A forma cristalina do composto alvo influencia o rendimento de separação

do átomo recuado" 6.31,32,51)

Dessa maneira, este trabalho objetiva determinar as formas cristalinas de amostras de

ftalocianina de cobre, fornecidas pela Quimbrasil S.A. de procedência desconhecida, pelo método de

difração de raios-X pelo método do pó. Uma vez determinada qual a forma que conduz aos rendimentos

melhores de separação do 6 4 C u , prosseguem-se os experimentos utilizando dois métodos de irradiação do

alvo: a irradiação da ftalocianina seca e aquele em que se usa o composto em pasta com água. O 6 4 C u

recuado é analisado quanto a pureza radioativa e determina-se a atividade específica.

CAPITULO II

EFEITO SZILARD CHALMERS EM FTALOCIANINA DE COBRE

0 enr iquec imento Sz i lard-Chalmers usando f ta loc ianinas metálicas foi estudado
(1Q t

extensivamente , sendo que a ftalocianina de cobre foi pela primeira vez analisada por Herr e

Goette ' 2 6 ' . Esses autores, baseando-se nas propriedades relativas à solubilidade das ftalocianinas em

ácido sulfúrico utilizaram dois métodos para separação do cobre-64 recuado: o de reprecipitacão do

alvo e o de extração. No primeiro, o composto irradiado com neutrons foi dissolvido em ácido

sulfúrico concentrado a 70 - 90°C, reprecipitando a ftalocianina de cobre pela adição de égua. O

precipitado foi separado em placa porosa ou centrífuga, o cobre recuado passando ao filtrado. O

rendimento de separação foi de 90%. No segundo método, o composto após irradiação foi fervido

com soluções de ácido sulfúrico 1 - 2 N ou ácido clorídrico 6N. O cobre recuado foi isolado, por

filtração, sendo que o rendimento de separação foi de 40%. Os resultados obtidos no segundo

método foram inferiores em relação ao primeiro, provavelmente, segundo os autores, porque

naquele método parte dos átomos recuados formados não puderam ser liberados do cristal da

ftalocianina de cobre.

Apesar da estabilidade elevada da ftalocianina de cobre, Payne e colaboradores14" observaram

decomposição do complexo, conseqüentemente os fatores de enriquecimento foram baixos, mesmo com

rendimento de separação de 98%.

Sharp e Schmidt ' 4 5 ' utilizando o método da dissolução em ácido sulfúrico concentrado

obtiveram rendimentos e fatores de enriquecimento nJo reprodutíveís para diversos compostos de

procedências diferentes, atribuindo esse fato a impurezas nas ftalocianinas.

A influência do aquecimento a radiação ionizante no rendimento da atividade separada de um

composto irradiado com neutrons, foi estudada por Maddock1 3 7 1 . Este autor mostrou que o átomo

recuado pode se combinar i molécula alvo pela radiação ionizante e aquecendo o composto após a

irradiação.

Os estudos desses efeitos para as ftalocianinas foram feitos por Payne e colaboradores'41 ', que

obtiveram resultados muito semelhantes aos descritos por Maddock em cromatos da potássio apôs
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irradiação, apesar das diferenças químicas entre os dois compostos. Esses autores verificaram que a

mudança na retenção, para as ftalocianinas, ocorre a uma mesma temperatura que aquela

encontrada por Maddock com o cromato de potássio, embora no primeiro composto haja uma

tendência do efeito ocorrer em temperaturas mais baixas. Os autores observaram que a velocidade

de mudança de retenção é mais rápida para o composto orgânico, completando-se em uma hora. A

causa dessas diferenças não ficou estabelecida, se devida às estruturas diferentes ou às condições de

irradiação nos dois compostos.

Cook'6 1 estudou os efeitos do aquecimento após a irradiação nas ftalocianinas de cobre e

de zinco. A retenção na ftalocianina de zmco diminuiu com o aumento da temperatura para a forma

alfa, de 56,0% para 24,0%, ao passo que para a forma beta a retenção foi de 97,0% permanecendo nesse

valor mesmo após aquecimento.

Essa anormalidade foi explicada em termos de formas cristalinas'15), isto é, a alfa ftalocianina

de zinco, durante o aquecimento após a irradiação se transforma na outra forma cristalina mais estivei.

Durante o aquecimento os átomos de zinco recuados no processo Szilard-Chalmers, seriam ejetados da

rede para a conversão do composto a uma nova forma cristalina, ficando os átomos sem possibilidade de

se recombinar.

Na ftalocianina de cobre, apesar dela apresentar também duas formas cristalinas, o decréscimo

em retenção não se verifica quando se aquecem os cristais de ambas as formas após a irradiação.

E n t r e t a n t o , Cook encontrou para a forma alfa a retenção de 42,0% aproximadamente, sem

aquecimento e com aquecimento após irradiação, e para a forma beta esse valor foi de 83,0% sem

aquecimento e de 91,0% com aquecimento, havendo portanto um acréscimo na retenção. Essas

discrepâncias, foram explicadas pelo autor como sendo devidas i diferença, em tamanho, dos

cristais alfa e beta.

Yoshihara e Ebihara observaram que átomos recuados, provenientes de cristais beta de

ftalocianina de cobre irradiados, são muito sensíveis A recombinação enquanto que aqueles de cristais

alfa não o são. Os rendimentos de retenção irradiando o composto em temperaturas do reator JRR-1

(temperaturas de 2 0 - 5 0 ° C ) e em gelo seco para a forma alfa foram 6,7% e 6 ,1% respectivamente;

enquanto que para a forma beta, nas mesmas condições os rendimentos foram 39,0% e 23,0%. Os

pesquisadores explicaram este fenômeno em termos de tensão da rede cristalina, isto i, a forma beta tem

uma estrutura mais empacotada que a alfa, por isso as tensões cristalinas nas vizinhanças dos átomo*

recuados são maiores do que na forma alfa. Assim a recombinação acontece mais rapidamente nos

cristais beta do que nos alfa.

Ebihara'5 0 1 estabeleceu que o processo de recombinação térmica pode ser dividido em dois

estádios para ambas as formas; o estádio I para temperaturas abaixo de 200°C e o estádio I I , para

temperaturas acima de 250°C. No estádio I a recombinação é pequena, sendo que no estádio II há

realmente recombinação isto porque ao redor de 250°C ocorrem efeitos na estrutura cr is ta l ina 1 3 1 ' 3 2 ' 5 2 ' .

Estes efeitos causam uma mudança nas propriedades elétricas do composto, afetando o comportamento

químico do átomo recuado.

Ebihara'1 6 ' estudou a recombinação térmica em relação is formas cristalinas e os métodos para

separação do 6 4 C u recuado pelo efeito Síilard Chalmers. O rendimento redioquímico para • forma alfa

foi de 93% e para a beta, de 60,4% irradiando os compostos em temperatura de 50°C no reator JRR-1

usando o método de dissolução em ácido sulfúrico • repricipitaçfo em baixas temperaturas. Nas

irradiações em temperatura de gelo seco a forma beta apresentou um rendimento de 76,5% e a forma

alfa permaneceu em 93%.
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Quando os compostos foram aquecidos após a irradiação, em temperatura de 303°C as formas
alfa e beta da ftalocianina de cobre apresentaram rendimentos de 70% e 33% respectivamente,
confirmando o efeito observado por Cook'6'.

Ebihara'16' verificou ainda que quando se aquecem, após irradiação, as formas alfa e beta em
temperaturas de 87°C, 198°C, 277°C e 303°C e em tempos de até 1200 minutos, a recombinação na
forma beta é mais rápida do que na alfa, « as curvas de rendimentos para essa forma cristalina atingem
um patamar de valor mais baixo comparado com a forma beta. Por esse motivo, esse autor preferiu usar
a alfa ftalocianina de cobre para a produção de cobre-64 de atividade específica alta. Para isso, Ebihara
utilizou diversos métodos de separação para o cobre recuado, e observou que aquele da dissolução em
.Vido sulfúrico concentrado e reprecipitação do composto alvo por diluição com água apresentou
rendimento mais elevado e atividades específicas mais altas.

CAPÍTULO III

PARTE EXPERIMENTAL

Neste capítulo descrevem-se os procedimentos efetuados para a separação de 64Cu pelo
processo Szilard-Chalmers, usando como composto alvo a ftalocianina de cobre. Identificam-se as formas
cristalinas e pureza do alvo por difracão de raios-X, pelo método do p6. Faz-se a separação do ** Cu
recuado por dois métodos: irradiação da ftalocianina seca, seguido por dissolução com ácido sulfúrico
concentrado e reprecipitação por diluição com água e o da irradiação do composto na forma de pasta
com água, seguido por tratamento com ácidos.

Com a finalidade de calcular a atividade específica, determina-se a concentração de cobre pelo
método ffsicc*químico de Espectrofotometria, usando como agente complexante o dietilditiocarbamato
de sódio'30 '39 '.

Fazem-se estudos preliminares, utilizando a técnica de troca iônica para purificação e
transformação do sulfato em cloreto e cobre-64.

111.1 - Vidraria, Material, Eouipamentos

111.1.1 - Vidraria

Todo o material utilizado foi em vidro "Pyrex".

111.1.2 - ftaagMttM • Material

1) Ácido clorídrico grau analítico, Merck.

2) Ácido sulfúrico grau analítico, Merck.

3) Citrato de sódio tribásico grau analítico, Cario Erba.

4) Dietilditiocarbamato d* sódio, UCB, Bélgica.

6) Fosfato da sódio tribásico grau analítico, Reagen.



6) Fenojftalefna grau analítico. Carlo Erba.

7) HidróxHo de amônio grau analftico. Cario Erba.

8) Hidróxido de sódic grau analítico. Cario Erba.

9) Sulfato de cobre pentahidratado grau analftico, Merck.

10) Tolueno, solvente grau espectrofotométrico, Mallinckrodt.

11) Trocador de fans l-fortemente ácido, Merck.

12) Ftalocianina de cobre, fornecida pela Quimbrasil S.A.

13) Papel filtro: marca Whatman iv I.

III.1.3 — Equipamentos

Difratometro de Raios-X, Rigaku-Denki, Co. Ltd., modelo SG-7 e detector proporcional.

Espectrômetro de raios gama, provido de detector Nal(TI) tipo poço de 3" x 3", acoplado a um
analisador de pulsos monocanal.

Espectrômetro de raios gama, provido de detector Nal(TI) tipo poço de 2" x 2". acoplado a um
analisador de pulsos monocanal. Nuclear Chicago.

Espectrômetro de raios gama, provido de detector Ge-Li de volume sensível de 44,1 cm3

acoplado a um analisador multicanal de 1024 canais, Ortec

Mediae, aparelho de medida da atividade, modelo 6362, Nuclear Chicago.

Espectrofotômetro UV-VIS, modelo Coleman 139, Perkin Elmer.

111.2 - Determinação dai Formas Cristalinas da Ftalocianina de Cobra

O rendimento de separação obtido pelo processo SzilardChalmert, conforma estudado por
Ebihara1161, varia conforme a forma cristalina da ftalocianina de cobre.

Com o objetivo de verificar as formas cristalinas dos compostos, fornecidos pela Companhia
Quimbrasil, cuja procedência é desconhecida, utilizou-sa o método de difracao de Raios-X. As amostras
foram preparadas utilizando o método do pó, as pastilhas prensadas (com uma pressão de 10 ton/cm2

em um minuto) foram examinadas no difratômetro de Raios-X utilizando a radiação K a = 1,6418 A
proveniente do anticatodo do cobre, 40 KV e 20 mA e filtro de níquel.

As Figuras 3.2 • 3.3 apresentam os difratogremai obtidos, sendo concordant»» com aqueles de
Ebihara*161.

II 1.3 - Experimentos Preliminares

Cem miligrama* de ftalocianina de cobre foram irradiadas na Estação 4 do reator IEAR-1
durante 30 minutos 0 em seguida dissolvidas am cinco mililHros de ácido sulfúrico concentrado.
Adicionou-se dez mililítros de água destilada ocorrendo a reprecipitaçab do composto que foi filtrado em



Figura 3.2 « 3 — Difratogramas das Formas a e 0 de Ftalocianina da Cobre
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papel filtro Whatman nç 1. Do filtrado retirou-se uma alíquota de um mililítro para a espectrometrií de

raios gama, utilizando-se o espectròmetro associado a um analisador de pulsos monocanal.

A Figura 3.4 apresenta o espectro obtido e característico do cobre-64. N3o se observaram picos

referentes a outros radioisótopos gama emissores. Uma impureza eventualmente presente seria 2 4 N a ,

entretanto este poderia estar mascarado pela atividade elevado do 6 4 C u .

0 decaimento do material radioativo foi acompanhado, computando-se as contagens relativas no

intervalo de 0 - 2 MeV utilizando-se o espectròmetro gama monocanal. Os dados lançados em gráfico

semilogarítmico mostraram valores de meia vida próximos de 12,8 horas. A Figura 3.5 mostra uma das

curvas de decaimento obtidas.

Após esses experimentos preliminares deu-se continuidade aos trabalhos dessa dissertação

utilizando-se ambas as formas, alfa e beta, da ftalocianina de cobre, a fim de verificar qual delas

conduziria a rendimentos mais elevados.

111.4 - Preparo das Amostras para Irradiação e Posição de Irradiação

II 1.4.1 — Preparo das Amostras para Irradiação

Cem miligramas de Italocianina de cobre seca, alfa ou beta, foram colocadas em tubos de.

polietileno com dimensões de 5 cm de comprimento, 1 cm de diâmetro externo e 8 mm de diâmetro

interna Uma das extremidades do tubo foi selada a quente, em chama de álcool, antes de se introduzir

a amostra Após esta ter sido colocada no tubo, selou-se a outra extremidade.

No caso das amostras na forma de pasta com água, procedeu-se da maneira descrita

anteriormente, com a diferença que adicionou-se junto com a amostra 0,3 mililitros de água destilada.

Para a irradiação, os tubos de polietileno contendo as amostras foram acondícionados em

recipientes de polietileno, com tampa rosqueada, de 10 cm de comprimento e 2,5 cm de diâmetro.

I I 1.4.2 - Posições de Irradiação

Irradiam-se as amostras em dois locais do reator IEAR-1:

1) Estação pneumática n?1:

fluxo térmico de 6,2 x 1 0 * ' n/cmJ.seg.

2) Estaçfo pneumática nÇ> 4:

fluxo térmico de 4,4 x I O 1 2 n/cm*.sag.

111.5 — Tr manto Químico das Amostras

Procedeu-se de duas maneiras:

B) Irradiaçío da amostra seca

A amostra seca após irradiação por 30 minutos em fluxo térmico de 6,2 x 1 0 ' ' n/cm'.seg. foi

dissolvida em cinco mililitros de ácido sulfúrico concentrado e reprecipitada por diluição com égua. Após

füx-açío, em papel filtro, a solução aquosa contém os átomos de cobre-64 recuados.
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Figura 3.4 - Espectro de Raios Gama de uma Soluçío de Sulfato de Cobre Após Irradiação de
30 minutos. Fluxo de 4,4 x 1 0 " n/cm1 .ssg. Cristal Nal (TI) 3" x 3". Analisador
Monocanal. Tempo de Contagem 20 minutos
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Figura3.5 -- Reta de Decaimento do *4Cu
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b) Irradiação da amostra na forma de pasta com água.

O composto atra foi irradiado na form» de pasta com água nas mesmas condições acima. Após
irradiação, a ftalocianina foi tratada com água e soluções de ácido clorídrico de diversas concentrações
para extração do cobre recuada

II 1.6 - Rendimentos de Separação das Formas Alfa e Beta da Ftatocianma de Cobre

Para o estudo do rendimento de separação do cobre-64 das formas alfa e beta da ftalocianina de
cobre utilizou-se somente o método de irradiação do composto Jtco. Irradiaram-se amostras de 100
miligramas da forma alfa e 100 miligramas da forms beta durante 30 minutos em fluxo térmico de
6,2 x I O 1 ' n/cm2.suy. Apôs irradiação, cadò «imostra foi dissolvida em cinco mililitros de ácido suifúrico
concentrado e reprecipitada com tO mililitros de água destilada. Os volumes foram elevados a 100
mililitros com água destilada. A extração foi feita sob gela Dos filtrados retirou-se um mililitro para
contagem; em espectrômetro de raios gama acoplado a analisador monocanal; em integral e nos picos
0,51 e 1,34 MeV. O precipitado foi contado da mesma maneira. Calculou-se o rendimento pela relação:

atividade total no filtrado
Rendimento = •—• x 100

atividade total no filtrado + atividade do precipitado

Os rendimentos de separação para as formas alfa e beta estão na Tabela II 1.4.

Tabela I I 1.4

Rendimentos de Separação de * 4 Cu para as Formas Alfa e Beta da Ftalocianina de Cobre

Experimento
(rr?>

1

A

Forma Cristalina

a

0
a

0
a

a

Rendimento de Separação

94,7

65,3

93,6

60,5

95,1

63,4

92,8

67,3

Tendo sido verificado que a forma alfa conduz a rendimento* mais elevados continuaram-se os
experimentos utilizando apenas essa forma cristalina.
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II 1.6.1 - Irradiação da Ftalocianina Seca

Cem miligramas de alfa ftalocianina de cobre foram irradiadas conforme descrito em II 1.4.2.
durante 30 minutos na Estação 4 num fluxo térmico de 4,4 x 10* * n/cmVseg.. Apói irradiação, a amostra
foi dissolvida em cinco mililitros de ácido sulfúrico concentrado, reprecipltada por diluiçio em água a
filtrada até um volume de 100 ml de solução. O precipitado e uma alíquota de um mililitro que contém
o cobre recuado foram contados em espectròmetroj monocanais nos picos de 0,51 e 1,34 nrieV a em
integral para verificar a pureza radioativa. 0 rendimento de separação foi calculado como sendo a relação
entre a atividade total d? filtrado e a atividade do filtrado mais a do precipitado. Os resultados estSo na
Tabela III.5.

Tabelai 11.5

Rendimentos de Separação de ** Cu Obtidos pela Irradiação da Ftalocianina Seca

Experimento
<n9)

1

2

3

4

5

Energia

Integral
0,51 MeV
1,34 MeV

Integral
0,51 MeV
1,34 MeV

Integral

0,51 MeV
1,34 MeV

1ntegral

0,51 MeV
1,34 MeV

Integral
0,51 MeV
1,34 MeV

Rendimento de Separação

(%)

94,7

94,7
94,5

93,4
94,1

93,1

94,1
94,1

88,0

93,7

93,5
93,4

94,8
94,5

93,3

111.6.2 - Irradiação da Ftalocianina em Pasta com Água

111.6.2.1 - Extracio com Água

Cem miligramas de alfa ftalocianina de cobre na forma da pasta com água foi irradiada durante
30 minutos na Estação 1 em fluxo de neutrons térmicos de 6,2 x 1 0 ' ' n/cm'.seg.. Logo apôs irradiação
adicionou-se égua destilada elevando-se o volume até 100 mililitros. Filtrou-M e retirou-se uma alíquota
de um mililitro do filtrado. Esta e o precipitado total foram levados ao espectrometro gama monocanal
para medida da atividade sendo contados nos picos de 0,51 MeV e 1,34 MeV e em integral. O
rendimento de separação foi calculado pala relação entre a atividada total nr água a a atividade total da
água mais o precipitado, Os resultados de rendimentos de separação estão na Tabela 111.8.
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Tabela 111.6

Rendimentos de Separação de 64Cu Obtido pela Irradiação da Ftalocianina

na Forma de Pasta com A->ua. Extração com Água

Experimento
(n9l

1

2
3
4

5

Rendimento de Separoção
(%)

15,5

13,7

17.2

15,4

16.3

II 1.6.2.2 - Extração com Ácido Clorídrico

Cem miligramas de ftalocianina irradiada conforme item III.6.2.1. foram tratados com soluções
de ácido clorídrico de concentrações 0,1, 0,5, 1,0, e 2,0 N e o volume elevado a 100 mililitros. Apôs
filtração, fizeram-se contagens de um mililitro da solução e do precipitado total em espectr&metro gama
monocanal nos picos de 0,51, 1,34 MeV e em integral. O rendimento de separação foi calculado pela
lálaçlo entre a atividade da solução clorídrica e a atividade dessa solução mais a atividade do
precipitada Os rendimentos de separação estão na Tabela II 1.7.

Tabela 111.7

Rendimentos de Separação de 6 * Cu. Ftalocianina de Cobre Irradiada na Forma de
Pasta com Água. Extração com Ácido Clorídrico

Experimento
(n?)

1

2
3
4
5

e
7
8
9

10
11
12

Ácido Clorídrico
(N)

0,1

0,6

1,0

2,0

Rendimento da Separação

(%)

20,1

18,9
17,6
19,3

20.3
18,3

21,9
20,7

21,3

22,6
22,6

22,6
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111.7 — Determinação Espectrofotométrica de Cobre

Após a determinação de rendimentos de separação deverse-ía proceder a purificação em resina

de troca iònica e obter-se o cobre-64 na forma de cloreto de cobre, forma mais comumente utilizada, e

posteriormente sua determinação espectrofotométrica para cálculos de atividade específica. Entretanto,

por ensaios preliminares (item III.3), verificou-se não ter sido necessária a purificação em resina, nas

condições de irradiação usadas neste trabalho, conforme foi mostrado pelo espectro de raios gama e reta

de decaimento. Por isso fez-se a determinação espectrofotométrica nas soluções de sulfato de cobre

obtidas pelo método da irradiação da ftalocianina seca.

O conhecimento da concentração em massa do cobre na solução recuada é um parâmetro
necessário para cálculo de atividade específica, uma vez que esta é dada pela seguinte fórmula:

Atividade (Ci, mCi.MCi)
Atividade específica =

Massa do elemento (g, mg, Pg)

Para a determinação da massa de cobre presente na solução recuada de i 4 C u utilizou-se o
método físico-químico de Espectrometria utilizando como agente complexante o dietilditiocarbamato de
sódio'30 '39 ' .

111.7.1 - Preparação da Solução Padrão

Num balão volumétrico de 100 mililitros colocaram-se 400 miligramas de sulfato de cobre
pentahidratado (correspondendo a uma massa de 0,1 g de cobre) e dissolveu-se em solução de ácido
sulfúríco 1N até o volume de 100 mililitros. Desta solução retirou-se um mililitro correspondendo a uma
massa de 10~3 g de cobre e colocou-se num balão de 100 mililitros diluindo-se com solução de ácido
sulfürico 1N. Dessa maneira tem-se uma solução contendo 10*s g de cobre por mililitro.

III.7.2 — Procedimento

Em quatro funis de separação de 150 mililitros colocou-se 0,5, 1,0, 1,5, e 2,0 mililitros da
solução padrão de sulfato de cobre correspondendo respectivamente a uma massa de 5, 10, 15 e 20
microgramas de cobre. Em cada balão adicionou-se 20 mililitros de égua destilada, um mililitro de
solução saturada de fosfato de sódio tribásico, três mililitros de solução de citrato de sódio 20% e duas
gotas de solução de fenolftaleína 1%. Agitaram-se os balões. Logo a seguir, adicionou-se quatro mililitros
de solução de hidróxido de amõnio concentrado, um mililitro de solução de dietilditiocarbamato de
sódio 0,1% 0 25 mililitros de tolueno. Mantiveram-se todos os funis sob agitação constants durante cinco
minutos. Separaram-se as fases orgânica e aquosa desprezando-sa esta. Fez-se uma nova extração,
adicionando 20 mililitros de solução de hidróxido de sódio 2N e 10 mililitros de água destilada nos
funis. Agitaram-se os balões durante cinco minutos. Eliminou-se a fase aquosa. Finalmente um volume de
20 mililitros de solução de hidróxido de sódio 2N e 10 mililitros de água destilada foram colocados nos
funil Agitou-se durante cinco minutos, eliminando-se a fase aquosa.

,-. «olução "branco" foi preparada igualmente, isto é, com todos os resgentes, com exceção da
soluçlo padrlu de sulfato de cobre.

Fez-w - leitura dai fases toluenicas em 435 nm utilizando-se um espectrofotòmetro UV-VIS,
Perkin F-.lmu

\ figura 3.8 apresenta a reta padrão construída com es leituras na fase toluéníca para •
deter- —„•>•,.;> r|o cobre.
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111.7.3 - D«tarm,inacip de Cobre nas Soluções da C o b r e i

Nas soluções de cobre-64 obtidas nos experimentos indicados em II 1.6.1. determinou-se a massa
de cobre adotando-se o mesmo procedimento que em III.7.2. Utilizou-se um mililitro das soluções de
cobre-64.

- As absorbâncias dessas soluções encontram-se na Tabela II 1.8.

Tabela 111.8

Leituras em Absorbâncias para um Mililitro de Solução

de Sulfato de Cobr*64

Experimento

(n9)

1

2
3
4

5

Absorbância

<A)

0,04
0,04
0,04
0.04

0.04

111.7.4 -Medida da Atividade Específica

As atividades da solução de sulfato de cobre obtidas segundo item 111.6.1. foram determinadas
em uma câmara de ionizacio Mediae, modelo 6362, da Nuclear Chicago. Este equipamento possui escalas
que permitem a leitura das atividades de diversos radioisotopos sem entretanto, possuir escala de leitura
para o cobre-64. A atividade de cada radioisótopo é determinada pela corrente de ionizacio do volume
útil da câmara, sendo esta corrente proporcional è constante específica de radiaçSo gama ( D , que 4 uma
característica de cada radioisotopo. Para determinaçio da atividade de um radioisótopo que nio consta
da escala escolhemos como padrfo de referência um radioisotopo que possui energia média próxima i do
cobre-64. As leituras sfo feitas na escala do padrão e multiplicadas pela relação de suas constantes
específicas de radiação gama. O radioisótopo padrlo foi o radio-226 cujo decaimento é semelhante ao
cobre-64, apresentando também raios gama de aniquilaçio de 0.51 MeV. O fator de correção foi
determinado pela relação:

Atividade *4Cu
T "*Ra

leitura í 2 'Ra x —
T MCu

sendo:

T "*Ra = 8,2R/h.mCi. 1 cm

T MCu = 1,12 R/h . mCi. 1 cm
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portanto: atividade 6 4 C u = 7,32 x leitura na escala do 2 2 * R a

Assim, a determinação da atividade obtida foi feita medindo-se o radioisotopo na escala do
2 i * R a • multiplicando-se os resultados por 7 r32.

Obteve-se para uma das amostras de alfa ftalocianina de cobre irradiada durante 30 minutos

num fluxo de 4,4 x IO 1 2 n/cm2.seç)L a atividade de 12,tyiCi de 6 4 C u recuado, sendo de 5,5/jg a massa de

cobre.

Portanto, a atividade específica obtida foi:

12.0+iCi
Atividade específica = = 2,18íiCi/>ig

5,5fig/Cu

Obteve-se aproximadamente esta atividade específica para outras amostras de alfa ftalocianina

de cobre irradiadas nas mesmas condições.

HI.8 — Ensaios para Purificação de 6 4 C u por Troca lôníca

Embora nos ensaios preliminares, por espectrometria de raios gama e determinação de meia-vida,

não st tenha encontrado outro radioisotopo além do cobre-64, fizeram-se ensaios de purificação do

produto com a finalidade de detectar eventuais impurezas.

O i 4 C u é purificado por resina íònica do tipo catiônica forte; e eluído com solução de HCI de

2 - 6N sendo o ácido evaporado até volume desejado.

Obtém-se assim uma solução de cloreto de cobre-64*39 ' .

111.8.1 - Preparação e Condicionamento da Coluna da Resina

Dois gramas de resina catiônica n9 1, Merck, resina forte, foram deixadas em água destilada

durante 24 horas. Transferiu-se esta resina para uma coluna de vidro de 1 cm de diâmetro interno •

3,5 cm de altura de resina. Lavou-se essa coluna de resina com 100 mililitros de solução de hidróxido de

sódio 2N com torneira aberta, seguindo-se de uma lavagem com água até pH neutro, sendo esta operação

repetida mais uma vez.

I H J . 2 - Modo de Operação

A operação foi efetuada nas seguintes fases:

a) Tratamento químico da amostra: o composto alvo, ftalocianina de cobre seca foi irradiada

por 30 minutos na Estação 4 do reator IEAR-1. Seguiu-se uma dissolução em H a S04

concentrado a a reprecipitação com água. Esta solução foi diluída a 500 ml com água

destilada.

b) Carregamento: percolou-se a solução de sulfato de cobre-64 pela coluna de resina numa

vazão de 1,5 a 2,0 ml/min, com a solução carga fluindo em queda livre sem auxílio de

vácuo e com correções periódicas da vazio.

c) Lavagem: foi feita com 25 ml de água destilada numa vazio igual a de carregamento.
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d) Eluição do 6 4 C u : fez-se a eluição do * 4 C u com 20 mililitros de sokiçfo de HCI 4N nas

mesmas condições anteriores. Toda a operação foi feita a temperatura ambiente, durando

de 15 a 20 minutos.

Durante a eluição foram colhidas 20 alíquotas de um mililitro e determinadas as contagens

relativas ao 6 4 C u em espectròmetro gama de detector Ge-Li(TI) associado a um analisador multicanal

Or tec no pico de 0,51 MeV; sendo corrigidas para um mesmo tempo. A curva de eluição é mostrada na

Figura 3.7.

A eluição ocorreu nos primeiros 15 mililitros efluentes.

111.8.3 - Fixação do 6 4 C u em Resina Catiõnica n9 1 Merck

O rendimento de fixação do * 4 C u em resina catiõnica foi calculado pela formula:

At - (At + At )

R% = -_í ! i x 100
At c

sendo:

At c = atividade da solução carga

Ate - atividade da solução efluente

Atg - atividade da água de lavagem

As contagens foram feitas em espectròmetro gama de detector Ge-Li(TI) acoplado a um

analisador de pi - -í multicanal Ortec, no pico de 0,51 MeV.

A TabWi II 1.9 mostra os rendimentos de fixação do * 4 C u em resina catiõnica forte.

CAPITULO IV

DISCUSSÃO E CONCLUSÕES

No uso do processo Szilard-Chalmers para preparação do * 4 Cu é importante a escolha adequada

do composto alvo, • temperatura de irradiação e de extração do átomo recuado, pois esses fatores

contribuem para o rendimento do processo. Os aspectos teóricos relativos a esses parâmetros foram

analisado* nos capítulos I e II deste trabalho.

Escolheu-se ftalocisnína de cobre como alvo, por serem de 93%, aproximadamente, os

rendimentos de separação e os fatores de enriquecimento maiores do que 1000, quando comparados com

outros compostos orgSnicos'29'.

Preliminarmente, identificaram-se as formas cristalinas de diversas amostras de ftalocianina da

cobre de procedência desconhecida As Figuras 3.2 a 3.3 mostram os difratogt amas correspondentes das

formas alfa e beta. Os rendimento! de separação de cobre recuado para as formas alfa a beta de
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cpm x 10-3
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Figura3.7 - Curva de Eluíção do **Cu de Retina Catiõníca n? 1, Merck, Eluente HCI 4N; VazSo 1,5
• 2,0 ml/min



Tabela II 1.9

Rendimentos de Fixação de &4Cu em Resina Catiônica n9 1 Merck

Experimento

(n?)

1

2

3

4

Rendimento

<%)

86,8

90,2

91,3

88,7

ftalocianina de cobre foram de 93% e 63% respectivamente, por isso, usou-se a forma alta no decorrer de
todos os experimentos deste trabalho. O rendimento é maior na alfa do que na beta ftalocianina por ser
a segunda estrutura uma iorma mais empacotada cristalograficamente, conseqüentemente os átomos
recuados de A4Cu ficariam mais retidos.

Conforme apresentado no capítulo I I , diversos autores'6 '1 6 '4 1 '5 0 '6 1 1 obtiveram variação na
retenção para as formas alfa e beta das ftalocianinas aquecendo os cristais apôs irradiação. Esses estudos
foram feitos com finalidade mais acadêmica do que de produção de um radioisótopo de atividade
especifica alta, embora o aquecimento tenha conduzido algumas vezes à diminuição na retenção. Neste
trabalho não nos preocupamos com os estudos de aquecimento apôs irradiação visto que os rendimentos
obtidos na irradiação de alfa ftalocianina de cobre em temperaturas do reator IEAR-1 e separação do
átomo recuado em temperatura ambiente foram adequados para a finalidade desta dissertação.

Os métodos usados para separação do *4Cu, variaram quanto ao tratamento químico da
amostra e o tipo de ácido usado.

O método de dissolução, após irradiação de ftalocianina de cobre seca, em ácido sulfúrico
concentrado e reprecipitaçâo em água forneceu rendimentos de cerca de 93% conforme mostrado pela
Tabela II 1.5. Nesse método ot átomos recuados de *4Cu passam para a solução aquosa ficando no
precipitado, a ftalocianina.

No método de irradiação da ftalocianina de cobre na forma de pasta com água e posterior
separação de í 4 Cu recuado em ácido clorídrico de várias concentrações, obtiveram-se rendimentos da
ordem de 20% conforme Tabela 111.7. Quando se usou água em lugar do ácido clorídrico os rendimentos
foram de 15% de acordo com a Tabela III.6. Os rendimentos obtidos em ambos os casos nffo foram
satisfatório», apesar de se irradiar o composto na forma de pasta com água, e ser esta um meio que
poderia conter os átomos de cobre-64 recuados Já durante a irradiação.

Para uso médico, a atividade específica do 64Cu deve ser da ordem de 20 mCi/mg'29'.
Entretanto, em nossos experimentos onde se usou a irradiação da alfa ftalocianina de cobre seca e
dinoluçlo com ácido sulfúrico concentrado, obteve-se atividades específicas de 2mCi/mg,
aproximadamente. Atribuas* esses valores baixos, ao fato do composto ter lido irradiado durante um
ttmpo pequeno, isto é, trinta minutos em fluxo de 4,4 x IO1 ' n/cm* .seg..

Em geral, o *4Cu utilizado «m medicina, deva estar na forma de cloreto de cobre; e para isso
percolou-se • solucío de sulfato de cobre recuada obtida por dissolução da ftalocianina em ácido
sulfúrico, por coluna de resina dê troca iònica (R-Na) e eluiu-se em seguida o cobre com ácido



28

clorídrico. Cs experimentos mostraram que o ''''Cu é elufdo com cerca de 15 ml de solução de ácido

clorídrico 4N. A resina de troca iõnira tem também a finalidade de purificar o 6 4 C u de 3 4 N a

proveniente ria ativação de eventual impureza de s6dio-?3 na ftalocianina de cobre.

Dos experimentos realizados, conclui-se que o método de obtenção do * 4 C u por irradiação da

alfa ftalocianina de cobre seca poderá ser usado para produção rotineira desse radioisótopo visto que os

rendimentos de separação são da ordem de 94%. Entretanto, para que se possam obter atividades

especificas adequadas para uso em medicina, o composto alvo deverá ser irradiado por tempos maiores

do que aqueles usados neste trabalho. Além disso, outros estudos elevem ser feitos irradiando-se .->

ftalocianina de cobre em fluxos térmicos de 10* ' n/cm2.seo,.

ABSTRACT

The separation of copper-64 from irradiated copper phthalocyanine by Szilard-Chalmers effect is studied.

Two methods o1 separation are used: one of them is based on the dissolution of the irradiated dry compound
in concentrated sulfuric acid following its precipitation in water. In the other one the compound is irradiated with
water in paste form following treatment with water and hydrochloric acid.

The influence of the crystal form of the copper phthalocyanine on the separation yield of copper 64 is shewn.

Preliminary test* using the ionic exchange technique for purification and changing of copper-64 tiifatt to
chloride form are carried out.

The specific activity using the ipectrophotometric technique, after tha determination of the copper
concentration in solution of copper-64, is calculated.
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