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Sintesis v caracterizacnén de molibdatos de zirconio
de generadores ?*Mo/**"Tc
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’ Los mahbdatos de zZirconio son geles que se utilizan como mtercamb:adores catiénicos, enla produccién de

‘generadores “Mo/°"

Tc. Se presenta el método de sintesis y la caractenzacion de estos geles por:

“ Termogravimetrfa, espectromelriainfrarroja'y difraccién dera rayos. X conel objetivo de encontrar, cuales son

los factores que‘influyen en la eficienciade la produccion de °

Tc. Los resultados muestran que la cantidad

“de agua molecular: contemda en ol gel, es pos:blemente la causa de las variaciones de las eficiencias del

- generador *Mo/*" Tc.
_ Introduccién
Los molibdatos ‘de zirconio son geles amorfos que

actGan-como intercambiadores ionicos, y son-utilizados
en la.produccién de generadores de Mo/“'“T .0 en la

se aracion de ciertos slementos como K* o0 Cs* (224 E -
¢ producido a partir de generadores, cuya matriz es |

un gel de molibdato de zirconio, posee las mismas carac-

teristicas de pureza y actwndad cLue las obtenidas por’

otros métodos tradicionales © "Tces utilizadoen la
fabricacién de alrededor de 53 tlpos de radio farmacos,
con fines terapéuticos y de diagnéstico; lo que constituye
el 65% de todos los: estudlos de medicina que se practi-
car} )en el amblto mundlal y alrededor del 80% en Méxi
co.

Los factores que influyen en [as propiedades fisico qui-
micas de los geles de molibdatos de zirconio, son la rela-
cién molar Zr:Mo, con la que se sintetizan los geles, el pH
de las soluciones iniciales de zirconic y molibdeno que se
utilizan para hacer la sintesis, el pH final del gel y el seca-
do de los geles. Las propiedades de estos geles influyen
en laeficiencia de las ¢olumnas de mtercamblo ibnico que
se utilizan en la produccién del 2

El presente trabéjo pretende mvestlgar la -influencia
que poseern las propiedades quimicas de los geles zirco-
nio-molibdeno, especificamente cuando.las relaciones
molares Zr-Ma dg.éat .son variadas, en la eficiencia de
fos generadores **Mc ¢. De previos estudios realiza-

dos poria P.L.Q. Laura V. Diaz Archundia, dentro del pro-
xaecto “Investigacion y Desarrollo de: un generador de
Mo/*™T¢ a base de geles para aplicaciones meédicas”,
conocemos las variaciones en'las eficiencias de estos ge-
neradores, cuando sus relaciones molares Zr:Mo"® cam-
bian, de forma: que, partiendo de-estos resultados, se
sintetizaron nuevamente los geles de zirconio molibdeno,
bajo las mismas condiciones ‘experimentales presenta-

. das en dicho trabajo; afin de caracterizar estos materiales

y determinar las causas fisico-quimicas de las variacio-
nes en las eficiencias del generador ®*Mo/ Tc.

Método

Los geles fueron sintetizados bajo las mismas condi-
ciones y relaciones moiares Zr:Mo que las reagllzadas en
el estudio de las eficiencias del generador de **Mo/®™Tc
reportadas por la bibliograffa antes seftalada’’ °’

Los geles se sintetizaron a partir de una solucién de
Na:MoO,, preparada a su vez por MoO; horneado a
650°C durante 1 horay una solucion de NaOH 2M, mez-
clandolos y agitandolos. El pH de la solucién final de
Na:MoQ, se ajustd a4.5 con HCI4M. A esta solucidn sele
adicion6 una solucién del volumen correspondiente de
ZrOCl; ¢ 8H,00.045 M, con un pH mayor que 1, para ob-
tener el gel de la relacion molar deseada. E! pH final del
gel se ajustd a 4.5 con una solucion de NaOH 2M. Los ge-
les fueron entonces caracterizados mediante: (1) Termo-
gravimetria, mediante un equipo Thermal analyst 2000
system, modelo TGA 51, marca TA Instruments, en una
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atmosfera de N2 y un flujo de calor de 10°C min™', (2)
Espectrofotometria infrarroja, con un espectrofotémetro
Nicolete, modelo Magna-IRTM spectometer 550, que se
operé con 40 barndos en un rango de numero de onda (v)
250 a 3500 cm™, utilizandose como vehiculo para las
pastillas KBr spectra-Tech Inc” y (3) Difraccién de rayos
X con un equipo marca Siemens D5000, modelo Krista-
lloflex K760-80, que operé con el programa ININ 1, en un
angulo 26, =

mA.
Resultados y discusién

Las eficiencias promedioy el porcentaje de Mo conte-
nido en los eluatos de los qeneradores ®Mo/®™Tc repor-
tados en el trabajo de Diaz!"® se presentan en la tabla 1.
Se observa que la eficiencia y el porcentaje de Mo en el
eluato disminuyen conforme aumenta la relamén deZren
el gel.

Tabla 1. Eficiencia en la produccion de ™™ Tc, en genefadores a
base de molibdatos de zirconio”™.

Relacion molar Zr:Mo % Eficiencia % Mo en el eluato
0.5:1 78.9 0.10010
1.0:1 : 69.1 0.01908
2.3:1 598 10.00104

Los resultados obtenidos por termogravimetria se pre-
sentan en la figura 1, en donde se observa que los geles
presentan un comportamiento similar. Las descomposi-
ciones se dan en el mismo rango de temperatura, aunque
muestren diferencias en los % de pérdidas de peso. La
primera pérdida de peso tiene lugar.a una temperatura
entre 65y 130°C, en todos los geles, causada por la elimi-
nacién de aguaen el gel.

100 —0.5:1
] —10:1
—_—231

% Peso

© 100 200 300 400 50 60 700 80
Temperatura (°C)
Figura 1. Resultados de termogravimetria de los geles.

2.5y 26, = 70, step drive normal, step size
0.04, step time 1 segundo, range time 33 mlnutos y 20

510°C®

Tabla 2. Pérdidas de peso y moles de agua evaporada
Gel % p %pde 130 | % pde 450 { Moles de
130°C a 450°C a800°C |H20 130°C
H.0 6xidos
0.5:1 464 3.65 9.94 0.0328
1.0:1 795 3 68 9.47 0.0567
231 | ere 590 | 744 | 00785

Latabla 2 sintetiza el porcentaje de peso que perdieron
durante las diferentes etapas de calentamiento los geles.
La.pérdida de peso:es mayor conforme aumenta la pro-
porcién de Zren el gel, en las dos primeras etapas, debido
ala pérdida de agua en el gel, mientras que, a temperatu-
ras mayores que 450° este efecto se invierte. La tercera
etapa, particularmente arriba de 553°C, esta gobernada
por la formacion de 6xidos de zirconio y molibdeno. Las
descomposiciones.a 6xidos son por lo general exotérmi-
cas y Bara compuestos de Mo se-da-alrededor de los

Estos resultados han sido comprobados me-
diante el analisis de difraccién de rayos-X. La figura 2 pre-
senta los difractogramas de dos geles de relacién molar
1:1, sometidos a temperaturas de 200y 600°C. E! espec-
tro del gel a 200°C muestra que es amorfo. El gel hormea-
do a 600°C presenta una cristalizacién bien definida del
ZrO,, Zr(MoQ,); ¥ ZrMo,0s, los picos caracteristicos de
estos tres compuestos se encuentran juntos

190 | e 10:1 600°C

| R —— 1.0:1200°C
Zrano‘)2
' mz

Ze(MoO),

Figura 2. Espectros de difraccion de rayos X de geles de
diferentes temperaturas

“Los espectros infrarrojos obtenidos de todos los geles
se presentan en la figura 3. Estos espectros muestran un
comportamrento similar desde 4000 hasta aproximada-
mente 1100 cm™, zona de las bandas caracteristicas deI
agua (1630 y 3400 cm™ (%1%, y de los entaces Mo - O ¢
{(1630cm ’) excepto el gel 0.5:1 que muestraunabandaa
2362 cm™, que podria suponerse a enlances Mo-O o
Z2r-0, de acuerdo a los espectro obtenidos para com-
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Figura 3. Espectros infrarrojos de los geles sintetizados

puestos puros de MoO;, (NH4)sM070,4  4H,0, Na.MoO,
» 2H,0 y Zr(NO3), mostrados en la Fig.4b.

Las bandas caracterlstlcas de cada gel! van desde
1100 hasta 400 cm™, y siendo diferentes entre si, esta-
mos pues en presqncua de compuestos con estructuras li-
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Figura 4a. Espectros infrarojos de diferentes compuestos
de Zr

geramente diferentes. EI gel 0.5:1 presenta una Unica
banda visible a 887 cm* caracteristica de enlaces Mo-Oy

Mo=0, mientras que el gel 1:1 presenta esta mlsma ban-
da, mas una a 740 cm™ (Mo-0)\'? y otra a 470 cm™, cau-
sada principalmente por los enlaces Zr-O, Zr-O de
acuerdo a la Fig. 4a. Por uitimo, el gel 2.3:1 umcamente
presenta una banda caracteristica a 425 cm’ (Zr-O,
Zr=0). En esta banda se aprecian claramente las diferen-
cias que existen entre el gel de menor concentracion de
Zr (0.5:1) y el de mayor concentracion (2.3:1), siendo evi-
dente la mayor influencia del Zr en el gel 2.3'1.

De acuerdo a los espectros de Na;MoO4 ¢ 2H0 v
(NH,)éMo-04 (Fig.4b) podriamos sugerir y que los enla-
ces Mo-O y Mo=0 de nuestros geles, pertenece a iones

del tipo MoO4* 0 Mo;02*. Estudios realizados sobre es-
pecies de Mo en solucnén sefialan la presencia Mo;02¢*
apHentre 5y 42" de acuerdo con esos datos, durante
la sfntesns de los geles se estarla formando el ion
M01024
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Figura 4b. Espectros infrarrojos de diferentes compuastos
de Mo.

Considerando los resultados obtenidos tanto en la ca-
racterizacion de los geles, en este trabajo’ como en las
eficiencias de elucién reportadas por Diaz ", su enmos
la formacién de geles a partir de las reacciones‘™ 1 y 2.
En donde el desplazamiento de.agua molecular del gel,
rige su comportamiento fisico-quimico, como bien lo se-
fialan los resultados de termogravimetria (ver Tabla Fig.
1). Si consideramos que el ZrO»+ xH,O contiene dos mo-
léculas de agua, el gel 0.5:1 (ZriMo) no contiene agua en
su molécula, y practicamente tado el Mo ha reaccionan-
do, siendo su eficiencia mayor en el generador (Tabla 1),
pero también pudiendo eliminar més faciimente Mo en jos
eluatos, por esta misma razén. £n el caso del gel 2.3:1, el
reactivo limitante es el Mo, por lo que la eficiencia en la
elucioén es menor, pero también menor el Mo encontrado
en los eluatos, dado que practicamente todo el Mo esta
sujeto a la motécula del gel. Esta hip6tesis se sustenta
principalmente en el hecho que geles con una mayor pro-
porcion de Zr eliminan una mayor cantidad de agua, como
o muestran los andlisis de termogravimetria, mientras
que una menor presencia de Mo causa una baja de la efi-
ciencia de elucion.

ZrOOH" + OH —> ZrOy @ XHO ........ (1)

ZI'Oz . XH;O + .YMO1Q24'° —>
ZrO,e(x-y)Hz00y(M07024)* + yH:0 .... (2)
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