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u.Z.: H 022 G (j/WS/k) 29. Juni 1972 

UNION CARBIDE CORPORATION 
New York, N.Y., V.St.A. 

w Verfahren zur Herstellung von radioaktivem Molybdän-99-
Spaltprodukt w 

Priorität: 30. Juni 1971, V.St.A., Nr. 158 396 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von 
radioaktivem Molybdän-99-Spaltprodukt. Insbesondere betrifft 
die Erfindung ein Verfahren zur Herstellung von hochreinem 
Molybdän_99 mit hoher spezifischer Aktivität. 

Molybdän-99' wia*d in der Kernmedizin wegen seines Zerfall-
produktes Tecbnetium-99m, das in der Diagnostik als radioakti-
ver Indikator für :,in vivo" vorgenommene diagnostische Untersuchungen 
wie z.B. Gehirntumor-, Leber-, Nieren-, Lungen- und Schild-
driisenscanning (Radiographien nach einem Abtastverfahren) ver-
wendet wird, angewendet. Zur Verwendung in solchen radiopharma-
zeutischen Generatoren muss Molybdän-99 ("^Mo) einen ausser-
ordentlich hohen Reinheitsgrad aufweisen und sollte eine ver-
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hältnismässig hohe spezifische Aktivität haben. Ein herkömm-
liches Verfahren zur Herstellung von ^Mo besteht in der Be-
strahlung von Uran in einem Kernreaktor. Ein bei der auf diese 

99 
Weise.erfolgenden Herstellung von Mo auftretendes Problem 
ist, dass dabei mehr als 50 Elemente und mehr als 100 radio-
aktive Isotopen durch Kernspaltung gebildet werden. Die Ab-
trennung eines einzelnen radioaktiven Isotops aus einem sol-
chen Gemisch kann ausserordentlich schwierig sein. Bisher wurde 
99 
Mo aus bestrahltem Uran unter anderem durch Aluminiumoxid-

säuleuchromatographie abgetrennt. Bei diesem Verfahren ist. 
jedoch die Ausbeute klein und besitzt das hergestellte, signi-
fikante Mengen an radioaktivem Jod und Ruthenium enthaltende 
99 Mo keine für medizinische Zwecke ausreichende Reinheit. 99 Y/eiter wurde versucht, Mo durch Extraktion des Molybdäns aus 

/ 

einer sauren wässrigen Lösung in ein organisches Di-2-äthyl-
hexylphosphorsäure enthaltendes Lösungsmittel zu isolieren. 
Dieses Verfahren erfordert jedoch wiederholte Extraktion und 
Rückextraktion, was zu einer verhältnismässig grossen Menge 
flüssiger radioaktiver Abfallprodukte führt, die beseitigt wer-
den müssen. 

Es ist deshalb ein Ziel dieser Erfindung, ein Verfahren zur Her-
stellung von radioaktivem Molybdän-99 sur Verfügung zu stellen. 
Ein weiteres Ziel dieser Erfindung ist es, ein Verfahren zur 
Herstellung von Molybdän-99-Spaltprodukt mit hohem Reinheits-
grad und einer hohen spezifischen Aktivität zur Verfügung zu 
stellen. Ausserdem ist es ein Ziel dieser Erfindung, ein Ver-
fahren zur Abtrennung des Molybdän-99 von anderen radioaktiven 
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Spaltprodukten unter Herabsetzung des radioaktiven Abfalls auf 
einen Mindestwert zur Verfügung zu stellen. Ferner ist es ein 
Ziel dieser Erfindung, ein Verfahren zur Herstellung von für 
diagnostische Zwecke geeignetem Molybdän-99 zur Verfügung zu 
stellen. 

Die Erfindung betrifft demgemäss ein Verfah-
ren zur Herstellung von radioaktivem Molybdän-99-Spaltprodukt, 
das dadurch gekennzeichnet ist, dass es in folgenden Stufen 
durchgeführt wird : 

(1) Bestrahlen eines Uranmaterials, 

(2) Lösen des bestrahlten Uranmaterials in wässriger 
anorganischer Säure, 

(3) Ausfällen . dos Molybdän-99 aus der erhaltenen Lösung 
mit ©C-Beuzoinoxim, 

(4) Abtrennen und Lösen des Molybdän-Niederschlags in 
einer wässrigen Lauge, 

und (6) 
(5)/lContaktieren der basischen Molybdän-99-Lösung mit min-
destens einem Adsorptionsmittel zur selektiven Entfernung von 
Verunreinigungen, nämlich mit 
(i) silberbeachichteter Kohle, 

t • 
(ii) einem anorganischen Ionenaustauscher und/oder 
(iii) Aktivkohle, und ; . 

(T) Isolieren des radioaktiven Molybdäti-99. 
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Die Erfindung wird weiter unter Bezugnahme auf die Zeichnung 
erläutert. Die Zeichnung stellt ein FlLessdiagramm des erfin-
dungsgemässen Verfahrens zur Herstellung von radioaktivem Molyb--
dän-99 dar. Wie gezeigt, umfassen die Stufen 1, 2, 3 und 4 die 
Bestrahlung, Lösung in Säure, Ausfällung und Lösung des Molyb-
dän-99 in alkalischer Lösung. Die Stufen 5 und 6 betreffen die 
Kontaktierung der alkalischen Lösung mit Adsorptionsmitteln. 
Die genaue Verfahrensfolge bei der Adsorption ist nicht von 
Bedeutung, und es kann entweder silberbeschichtete Kohle oder 
der anorganische Ionenaustauscher zuerst verwendet werden. 
Zur Herstellung eines hochreinen Molybdänprodukts kann das 
Molybdän in Stufe 4(a) wieder ausgefällt und die alkalische 
Lösung in Stufe 6(a) nach Durchlaufen der Stufen 5 und 6 mit 
Aktivkohle kontaktiert werden. In den Stufen 2,3,4 oder 4(a) 
können auch verschiedene Rückhaltemittel zur Er-

zielung eines Produktes von höchster Reinheit verwendet v/erden. 

Die in der Zeichnung gezeigte Stufenfolge kann erheblich ab-
gewandelt werden und die im einzelnen verwendete Folge hängt 
unter anderem in hohem Masse vcm erwünschten Reinheitsgrad 
ab. Zum Beispiel kann von Stufe 4 direkt zu Stufe 6(a) und 
dann zu Stufe 7 übergegangen werden. Bei einer anderen Aus-
führungsform des Verfahrens kann nach Stufe 6(a) zu Stufe 4(a) 
zurückgegang-en und dann direkt zu den Stufen 5 und 6 oder 

und 7 
gleich zu Stufen^/oder über eine beliebige Stufenfolge weiter-
gegangen werden. Nach Stufe 6 kann auch zu Stufe 4(a) zurück-
gegangen werden, und die Wiederausfällung wiederholt werden. 
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Von Stufe 4(a) kann auch, direkt über eine andere angezeigte 
Verfahrensfolge zu den Stufen 6(a) und 7 übergegangen werden. 

Mittels des erfindungsgemässen Verfahrens hergestelltes 
Molybdän-99 weist einen hohen Reinheitsgrad und eine hohe spe-, 
zifische Aktivität auf. Reinheitsgrade von bis zu 99>9999 $ 
können ohne weiteres durch das in der Zeichnung gezeigte Ver-
fahren erreicht werden. Darüber hinaus ist aus der Beschrei-
bung und den Beispielen ersichtlich, dass das gesamte Verfah-
ren nach der Bestrahlungsstufe ohne weiteres in einer einzigen 
heissen Zelle unter Herabsetzung des radioaktiven Abfalls auf 
ein Mindestmass durchgeführt werden kann. Da die in den ver-
schiedenen Verfahrensstufen verwendeten Lösungsmittelvolumina 
klein sind und die spezifische Aktivität von Molybdän-99 hoch 
ist, kann das Verfahren schnell, mit guter Ausbeute und unter 
Herabsetzung des radioaktiven Abfalls auf eine Mindestmenge 
durchgeführt werden. Zum Beispiel können pro Verfahren nach 
weniger als 8 Stunden mehrere hundert Curie Molybdän-99 gewon-
nen werden. Ausserdem beträgt die spezifische Aktivität pro 
Gramm mehr als 10 000 Curie. 

Wie vorstehend dargelegt, betrifft die Erfindung ein 
mehrere Stufen umfassendem Verfahren zur Herstellung hoch-
reinen Molybdän-99-Spaltprodukts mit hoher spezifischer Akti-
vität. 

Die erste VerfahreTisstufe ist die Bestrahlung eines Uran-
materialB, das insbesondere mit dem zu Molybdän-99 spaltbaren 
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Iaotop angereichert ist. Die Bestrahlung von Verbindungen zur 
Herstellung von Molybdän-99-Spaltprodukt stellt eine allge-
mein bekannte Verfahrenstechnik dar und kann durch Bestrahlung 
der geeigneten Verbindung in der Bestrahlungszone eines Kern-
reaktors, Teilcheugenerators oder eines Neutronen abstrahlen-
den Isotops durchgeführt v/erden. Wenn auch eine Vielzahl von 
Verbindungen für die Verwendung im erfindungsgemässen Verfah-
ren geeignet sind, wird doch vorzugsweise ein Uranmaterialt&rgct 
wie Uran-2̂ 5j verwendet .Bei Anwendung anderer Verbindungen ist es liiuflg erforder-
lich,zur Erzielung eines Endproduktes der gewünschten Reinheit die Molybdän-
komponente nach der Bestrahlung abzutrennen. Als spaltbare 
Ausgangsprodukte zur Herstellung von. Molybdän-99 sind unter 
anderem" Uran-235, Uran-238 und Plutonium-239 geeignet. 

In der Praxis wurde beobachtet, dass das Uranmaterial ohne 
weiteres in einem Kernreaktor bestrahlt werden kann, wenn das 
primäre Target aus einem geschlossenen Edelstahlzylinder be-
steht, auf dessen Innenwände vorzugsweise eine dünne, zusammen-
hängende, einheitliche Schicht spaltbaren Materials als inte-
graler Bestandteil aufgebracht ist und dessen Inneres durch 

primärem ' 
eine verschliessbare Öffnung zugänglich ist. Del dieser Art vor/ 
Target wird die gute Wärmeübertragung des herkömmlichen 
Aluminium-Sandwichverfahrens beibehalten, die Nachteile dieses 
Verfahrens werden jedoch vermiedenj)as spaltbare Material wird als 
anhaftende Schicht auf die innere Oberfläche des zylindrischen 
Gefässes aufgebracht. Die geringe Dicke von gegebenenfalls 
einem Tausendstel Zentimeter und ihr enger Kontakt mit dem Ge-
fäss führai zu einer guten Wärmeübertragung von der aufgeljrach-
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teil Schicht zu dem mit der äusseren. Oberfläche des Gefässes in 
Kontakt stehenden Kühlmittel. 

Eine vorzugsweise verwendete Ausführungsform des primären Tar-
gets wird aus vergüteten, nahtlosen Edelstahlrohren von etwa 
46 cm Längej mit einem Aussendurchmesser von etwa 2,5 bis 
5 cm und einer Wanddicke von etwa 0,07 his 0,25 cm hergestellt. 
Der Kopf des Gefässes ist mit einem Deckel oder Verschluß versehen, der 
Zugang in das Innere gestattet. Dar Verschliß besteht vollständig aus Metall, 
vorzugsweise aus Edelstahl,und, muss gegen öle während der Be-
strahlung des primären Targets mit Neutronen auftretenden Be-
lastungen und Temperaturen beständig sein. Es wurde beobachtet, 
dass während der Bestrahlung Temperaturen bis zu etwa 300°C er-
zeugt werden. Das primäre Target sollte deshalb gegen mindestens 
eine Stunde lang auftretende Temperaturen von mindesbens etwa 500°C 
beständig sein. 

Wie nachstehend gezeigt, enthält das primäre Target eine vor-
bestimmte Menge auf die Innenseite seiner Wände aufge-
brachtes spaltbares Material. Wie in den Beispielen erklärt, 
kann das Uranmaterial elektrolytisch aufgebracht werden. Wenn 
gewünscht, körmen auch andere Verfahren zur Aufbringung des 
spaltbaren Materials, wie z.B. Uran oder Plutonium auf die 
inneren Wände des Gefässes angewendet werden. Zum Beispiel kann 
das Metall durch bekannte Verfahren auf Metalioberflächen auf-
gesprüht, galvanisch aufgebracht oder aufgedampft werden. 

In der Praxis wurde beobachtet, dass mit einem 46 cm langen 
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primären Target von 2,5 cm Durchmesser aus einer zylindrischen 
UranbeSchichtung von 38 cm Länge und einer Dicke von etwa 20 mg 

2 

Uran pro cm höchstens etwa 10 000 Curie Radioaktivität gewon-
nen werden können. Eine solche Schicht wiegt von etwa7his etwa 
10 g. Es werden auch Uranheschichtungen mit einer Dicke von bis 
zu etwa 50 rnĝ m̂  bei primären Targets der gleichen Grösse verwen-
det, wobei sich Ausbeuten von etwa 25 000 Curie Radioaktivität, 
bezogen auf eine Beschichtung von 38 cm Länge auf der inneren 
Wand eines Edelstahlrohrs mit einem Außendurchmesser von 2,5 cm 
ergeben. Das Gewicht solcher Schichten beträgt von etwa 18 bis 
etwa 25 g. Ausserdem dient das primäre Target sowohl als Ge-
fäße zur Bestrahlung wie zur chemischen Lösung des Urans. 
Nach der Bestrahlungsstufe wird das primäre Target in eine 
heisse Zelle überführt und dort werden die chemischen Aufar-
beitungsstufen durchgeführt. 

i 

Wegen der Verwendung eines zylindrischen Gefässes löst sich 
das bestrahlte Material in der zweiten Verfahrensstufe ohne 
weiteres und quantitativ. Die verdünnte Säurelösung kann durch 
den̂ rsahluß des Zylinders indem zurLcisungdes bestrahlten Materials 
erforderlichen Volumen zugesetzt werden. Bei Verwendung des 
richtigen Lösungsmittels kann die Schicht des bestrahlten Ma-
terials gelöst werden, ohne dass das Gefäss selbst in irgend-
einer Weise.angegriffen wird. Die grosse Oberfläche des be-
strahlten Materials führt zu einer schnellen Lösung innerhalb 
von zä 15 Minuten, was eine Einsparung an Aufarbeitungszeit und 
geringere Produktverluste durch radioaktiven Zerfall zur R>]@s hat. 
Die erhaltene Lösung enthält nur eine zu vernachlässigende 
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Menge von aus dem Gefäss selbst herausgelöstem Material, so 
dass die anschliessende chemische Aufarbeitung erheblich ver-
einfacht und die Anwendung hochentwickelter Tre'nnverfahren zur 
Erzielung hochreiner Produkte ermöglicht wird. 

Wie vorstehend erläutert, ist die nächste Verfahrensstufe die 
Lösung der innen auf das Gefäss aufgebrachten bestrahlten 
Schicht. In der Praxis wird das bestrahlte Material durch Zu-
satz eines Gemisches aus Salpeter- und Schwefelsäure durch die mit 

Verschluss versehene Öffnung des zylindrisch«! GafSsses ohie weitfies gelöst .Der 
IcoJievs-— 

Transport derLösungen und das Auffangen und Isolieren ' der Gase 
werden in einem geschlossenen System vorgenommen. Seltener wird 
zur Lösung ein Gemisch aus konzentrierter Schwefelsäure und 
Wasserstoffperoxid verwendet. Beim Target mit dem vorstehend 
beschriebenen Volumen reichen 60 ml 2n Schwefelsäure, die 
2,5 ml konzentrierter Salpetersäure enthalten, zur Lösung des 
Urans aus.- Die Lösung wird durch Rotieren des Targets unter Er-
hitzen auf 90 "bis 95°C für etwa 45 Minuten gefördert. Nach Ab-
kühlen wird ein gegebenenfalls vorhandener Abfall aus gasför-
migen Spaltprodukten durch Destillation in eine mit dem Target 
verbundene Ausfriertasche in flüssigem Stickstoff aus dem 
primären Target entfernt. 

Die Uranlösung wird jetzt aus dem Target in eine Vorlage 
zur Durchführung der dritten Stufe, d.h. zur Ausfällung des 
Molybdän-99» abgezogen. Es wurde beobachtet, dass das Molybdän 
durch 06-Benzoinoxim selektiv aus saurer Lösung ausgefällt 
wird und deshalb ohne weiteres von der Lösung und den darin 
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enthaltenen Verunreinigungen abgetrennt werden kann. Die Uran-
löaung wird deshalb vom Target in eine Flasche abgezogen, das 
Target mit Schwefelsäure gewaschen und die zum Waschen ver-
wendete Schwefelsäure ebenfalls in die Flasche Uberführt. 

Vor dem Zusatz des (X -Benzoinoxims wird die Lösung vorzugs-
weise in einem Eisbad gekühlt. Es ist auch wünschenswert, eine 
zur Entfernung der durch Radiolyse gebildeten Radikalen aus-
reichende Menge an Reduktionsmittel zuzusetzen. Es wurde ge-
funden, dass sich für diesen Zweck eine wässrige Natrium-
Bulfitlösung eignet, wenn auch andere bekannte Reduktionsmittel 
verwendet werden können. 

Nun wird das OC-Benzoinoxim zur Ausfällung des Molybdän-99 
zugesetzt. In der Praxis wurde gefunden, dass mit einer zwei-, 
prozentigen ^-Benzoinoximlösung in 0,4 n Natronlauge befrie-
digende Ergebnisse erhalten werden. Es können aber auch andere 
Konzentrationen von «x-Benzoinoxim in alkalischer Lösung ver-
wendet werden. Nach der Bildung des Niederschlags wird die 
Lösung durch eine mit einer Pritte versehene Glassäule fil-
triert und einige Male mit verdünnter Schwefelsäure gewaschen. 

In der vierten Stufe wLrd der gebildete Niederschlag in einer alka-, 
lischen Lösung, wie 0,6 n Natronlauge gelöst. Ein Erhitzen 
der Lösung auf etwa 90 bis 95°C unter Entlüftung der Säule 
über einen Kohlefilter gewährleistet eine rasche und vollstän-
dige Lösung des Niederschlags. Die Säule wird dann mit ver-
dünnter Natronlauge und/oder Wasser gewaschen. Die Waschflüs-
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sigkeit und die Molybdän-99-Lösung können durch einen Kohle-
filter oder eine mit silberbeschichteter Kohle gefüllte Säule 
geleitet werden. Dies gewährleistet die Entfernung organischen 
Materials aus dem gelösten Niederschlag und ermöglicht eine 
zweite Ausfällung mit o^-Benzoinoxim, wenn ein hochreines Pro-
dukt' gewünscht wird. Es wurde gefunden, dass der höchste Rein-
heitsgrad des Radionuklids erzielt wird, wenn das Molybdän-99 
zweimal aus der Lösung mit «X-Benzoinoxim ausgefällt wird. 
Obwohl die zweite Ausfällung nicht unbedingt erforderlich ist, 
führt ̂ sie doch zu einem Produkt mit höchstem Reinheitsgrad. ' 

Ausserdem wird eine höhere Ausbeute erzielt, wenn vor der 
zweiten Ausfüllung ein Oxydationsmittel, wie z.B. Kalium-
permanganat oder Bromwasser, zur Überführung des Molybdäns in 
seinen höchsten Oxydationszustand zugesetzt wird. 

Die fünfte Verfahrens stufe der vorliegenden Erfindung besteht aus 
der Kontaktierung der das Molybdän-99 enthaltenden Lösung mit 
einem oder mehreren Adsorptionsmitteln zur selektiven Ent-
fernung der Verunreinigungen. Es wurde gefunden, dass beson-
ders zwei Arten von Adsorptionsmitteln für die Entfernung der 
Verunreinigungen und zur Erzielung einer Molybdän-Lösung von 
höchstem Reinheitsgrad geeignet sind. Diese in idealer V/eise 
für die Erzielung einer bestmöglichen Reinheit der Lösung 
des gewünschten Isotops geeigneten Adsorptionsmittel sind 
silberbeschichtete Kohle und anorganische Ionenaustauscher. 

Die verwendete silberheschichteiB KoKLebesteht aus mit Silber .beschich-
2 0 9 8 8 2 / 1 0 8 9 
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teter Aktivkohle. Die Aktivkohle vdrd vor2ugpwei33 als Pulver verweidet 
obwohl sie, sofern gewünscht, auch in anderen Formen verwendet 
werden kann. Das Aktivkohlepulver weist vorzugsweise eine Teil-
chengrösse von etwa 37 Mikron bis 4 mm und insbesondere von 
etwa 74 bis 290Mikron auf. 

Zur Herstellung des Adsorptionsmittels ist jede Aktivkohle-
art geeignet. Alle Aktivkohlearten scheinen etwa die gleiche 
Reinigungskraft zu haben, wenn die Adsorptionskapazität auch 
direkt von der Menge des in der Kohle enthaltenen Sauerstoffs 
abzuhängen scheint. Es wurde gefunden, dass vorzugsweise die 
durch bekannte Verfahren aus Kokosnußschalen hergestellte 
Aktivkohle geeignet ist. 

Die Aktivkohle kann durch bekannte Verfahren mit elementarem 
Silber beschichtet werden. Zum Beispiel kann die Kohle zur 
Entfernung aller Verunreinigungen zunächst mit reinem Wasser 
gewaschen und dann mit einer wässrigen Silbernitratlösung 
kontaktiert werden, die zur Verhinderung eines Silbernieder^-
Bchlages verdünnte Salpeter- oder Schwefelsäure enthalten kann. 
Ausserdem wird ein Reduktionsmittel, wie Natriumsulfit und 
anschliessend Natriumhydroxid zugesetzt. Das Gemisch wird 
etwa 30 Minuten lang auf Temperaturen von etwa 40 bis 100°0 
und vorzugsweise von etwa 80 Iis 90°C erhitzt. Nach dem Abkühlen 
wird der Überschuss an Flüssigkeit z.B. durch Dekantieren ent-
fernt und die mit niedergeschlagnem Silber beschichtete Aktivkohle 
einige Male mit gereinigtem Wasser gewaschen. Die silber-
beschichtete Aktivkohle sollte zur Verhinderung einer Verun-
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reinigung bis zur Verwendung unter Wasser aufbewahrt werden. 

Bei der Beschichtung der Aktivkohle mit Silber wird das Alkali-
hydroxid zur Gewährleistung der Aufbringung einer höchstmögli-
chen Silbermenge und das Reduktionsmittel zur Gewährleistung 
der Silberablagerung in elementarer Form (und nicht als Oxid . 
oder Hydroxid)verwendet. 

Die Menge an auf die Aktivkohle aufgebrachtem Silber schwankt 
üblicherweise von etwa 0,01 bis . 2 und vorzugsweise von 

' etwa 0,1 bis 1,5 Gewichtsprozent, bezogen auf das Ge-
wicht der Aktivkohle. 

Die silberbeschichtete Aktivkohle kann im Gemisch mit Aktiv-
kohle (ohne Silberbeschichtung) beim erfindungsgemässen Ver-
fahren als Adsorptionsmittel verwendet werden. In vielen Fällen 
wird die Adsorptionskapazität dadurch erhöht. Der Anteil an 
Aktivkohle kann dabei z.B. etwa 70 und vorzugsweise von etwa ^0 bis 

' 60 Gewichtsprozent, bezogen auf das Gewicht der silberbeschich-
teten Aktivkohle plus der nicht-silberbeschichteten Aktivkohle, 
betragen. • 

Eine eingehendere Beschreibung der Herstellung von silber-
- beschichteter Aktivkohle findet sich in der US-Patentanmeldung 
64 567 mit dem Titel "Production of High Purity Molybdenum 
Using Silver Coated Carbon as Adsorbeut" vom 17-August 1970. 

Die Verwendung eines anorganischen Ionenaustauschers als zweites 
Adsorptionsmittel führt zu einem höchstmöglichen Reinheitsgrad. 
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Der Ionenaustauscher wirkt dabei als Kationenaustauscher und 
als schwaches und bei Kontaktierung mit einer Base als 
starkes Moleküladsorptionsmittel. Der anorganische Ionen-
austauscher wird vorzugsweise zur Entfernung der Kationen und 
einiger Anionen verwendet. Insbesondere ist er zur Entfernung 
solcher Elemente wie Tellur, Ruthenium, Silber, Zirkonium und 
seltener Erden aus der Molybdän-99-hösung geeignet. 
Solche anorganische Ionenaustauscher sind unter anderem Silikate, 

Metalloxide und -phosphate, wie z.B. 
Silicagel, Zirkonoxid, Aluminiumoxid, Eisenoxid, Titanoxid, 
Aluminiumphosphat, Aluminiumsilicate und Molekülsiebe. 
Diese anorganischen Ionenaustauscher sind im Handel unter 
Namen wie HZO-1 (Hersteller: Bio-Rad Laboratories), ABEDEM HTO 
(Hersteller: S.E.R.A.I., Belgien) erhältlich. Die Molybdän-
99 enthaltende Lösung wird mit dem Adsorptionsmittel kon-
taktiert, indem man die Lösung z.B. durch eine das Adsorptiona--
mitte'l enthaltende Säule laufen lässt. Es kommt nicht darauf an, 
welches Adsorptionsmittel die Molybdän enthaltende Lösung zu-
erst durchläuft. Wie in der Zeichnung gezeigt, kann die Lösung 
nach Verfahrensstufe 4 oder 4(a) entweder zuerst mit der 
silberbeschichteten Aktivkohle oder dem anorganischen Ionen-
austauscher kontaktiert werden. 

Das Adsorptionsmittel wird in einer für die praktisch voll-
ständige Entfernung der Verunreinigungen und zur Erzielung 
eines hochreinen Molybdän-99 ausreichenden Menge verwendet. 
Die in der Praxis verwendete Menge hängt u.a. von der in .der 
nach der Lösung des Molybdänniederschlags erhaltenen alkalischen 
Löfjung enthaltenen Verunreinigungen 
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und der Lösungsmittelmenge ab, mit der das Molybdän kontaktiert 
wird. 

Um eine Entfernung aller organischen Spuren aus der Molybdän-
lösung zu gewährleisten, ist ausserdem die Einführung einer 
zusätzlichen Verfahrensstufe vor der Abtrennung des Molyb-
däns wünschenswert, bei der die Losung durch Aktivkohle gelei-
tet wird. Die Aktivkohle kann auch nach der ersten und vor der 
zweiten Ausfällung mit cl -Benzoinoxim verwendet werden. Dies 
sichert die Entferrang, verbliebener organischer Verbindungen 
und erleichtert gegebenenfalls die Durchführung der zweiten 
Ausfällungsstufe. Das Molybdän-99 wird in der letzten Stufe 
aus den Adsorptionsmitteln isoliert. 

Wegen der Schwierigkeit, Verunreinigungsmengen in Lösungen mit . 
einer so hohen spezifischen Aktivität zu messen, werden 
Molybdän-Technetium-Generatoren durch bekannte Verfahren her-
gestellt und das Technetium-99m-Eluat analysiert. Die einzigen 
in dem Eluai beobachteten Verunreinigungen sind Jod-131 und 
Ruthenium-103 mit relativen Konzentrationen von 0,002 $ 
(20 Mikrocurie Verunreinigung pro 1 Million Mikrccurie 
Technetium-99m). Die Anwesenheit von Rückhaltemitteln, wie 
Ruthenium- und Jodverbiudungen 5in der Ausfällungs stufe vermin-
dert die Konzentration von Ruthenium- und Jodverunreinigungen 
im Eluat auf weniger als 0,2 • 10"^ °/o. Obwohl die Rückhalte-
mittel während verschiedener Verfahrensstufen zugesetzt werden 
können, wird die Rutheniumverbindung zweckmässigerweise vor 
der Ausfällungs-oder der Wiederausfällungsstufe zugesetzt. 
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Die Jodverbindung wird vorzugsweise zusammen mit einem Stabili-
sationsniittel zugegeben. 

Die Rückhaltemittel können als Peststoffe, Pulver oder vor-
zugsweise als wässrige Lösung zugesetzt werden. In der Praxis 
werden sie in- einer "Rückhaltemittel-Menge" zugegeben. 
Durch diesen Begriff wird eine zur Zurückhaltung der Verunrei-
nigungen ausreichende Menge gekennzeichnet, durch die sich die 
gesamte Verunreinigungskonzentration der erhaltenen Molybdän-99-
Lösung herabsetzen i'i.nt. In der Praxis werden Mengen von etwa 
10 bis 200 und insbesondere von etwa 50 bis 100 Mikrogramm 
als geeignet verwendet. 

Wie gezeigt, sind die RUckhaltemittel Ruthenium- und Jod-
verbiudungen und vorzugsweise die Salze dieser Elemente. 
Solche Verbindungen sind unter anderem Rutheniumchlorid, 
Rutheniumnitrat, Rutheniumsulfat, Natriumjodid und Kaliumjodid. 

Das durch das erfindungsgemässe Verfahren hergestellte Molybdän-
Spaltprodukt ist in idealer Weise zur Herstellung von Aluminium-
oxidträger verwendenden Generatoren geeignet. Im Gegensatz zu 
bekannten Generatoren, deren Herstellung mindestens 2 Stunden 
erfordert, könuen die erfindungsgemässen Generatoren bequem in 
weniger als 5 Minuten hergestellt werden. Darüber hinaus ist 

99 
bei der Beladung des Aluminiumoxids mit dem Mo-Spaltprodukt 
bei einem pH-Wert von 4 bis 9 keine Behandlung des Trägetf-
materials erforderlich, und man erhält einen ̂ Tcm-Gerierator 
mit einer hohen Aktivität und einem hohen Trennfaktor. 
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Durch Portfall der Trägerbehandlung können ^Tcm-Genera-
toren In erheblich kürzerer Zeit hergestellt werden. Da Molyb-
dän-99-Spaltprodukt verwendet wird, weist die aus dem Generator 
erhaltene Technetium-99m-Lösung eine erheblich höhere Konzen-
tration auf als dies bisher möglich war. Die üblicherweise 
höchste erreichte Konzentration beträgt weniger als 50 Milli-
curie pro ml. Im Gegensatz dazu können mit Molybdän-99m ver-
wendenden Generatoren Konzentrationen von 1000 Millicurie pro 
ml und mehr hergestellt werden. 

Das Technetium-99m in der Säule oder dem Behälter, welcher 
qq qq t j j 

Mo- Tc -Aktivität enthält, kann zur Gewinnung des Techne-
tiums-99m, sobald dieses sich in saurer, neutraler oder basi-
scher Lösung nachgebildet hat, anschliessend z.B. durch Ab-
melken, Filtrieren oder Zentrifugieren abgetrennt werden. 
Die besten Ergebnisse erhält man, wenn das System mit 4 ml-
Portionen von Salzlösungen eluiert wird. Dies wird durch Kon-
taktierung des Trägers mit dem gewünschten Volumen Salzlös ung 
und Sammeln des flüssigen Anteils durchgeführt. . 

Ein weiterer charakteristischer Vorteil des Verfahrens ist, 
dass der Träger und/oder das gesamte Elutionssystem beispiels-
weise im Autoklaven bei den normalerweise vorgeschriebenen 
Temperaturen und Drücken sterilisiert v/erden kann. 

Die radiometrische Analyse des eluierten Technetium-99m zeigt, 
dass es" bis zu 99 "ß> des vorhandenen Technetium-99m enthält und 
das Radionuklid in einer Reinheit von mehr als 99>99 $ vor-
liegt. Die Gesamtverunreinigung mit Metallelementen beträgt 
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weniger als 10 wie durch eine emissionsspektroslcopische 
Untersuchung festgestellt viurde. 

Wird das Molybdän-99 noch einmal mit c<-Benzoinoxim ausgefällt 
und die Lösung mit Aktivkohle kontaktiert, liegt das Radio-
nuklid üblicherweise in einer Reinheit von mindestens 99,99 cß> 
vor. Wird die Ausfällung nur einmal vorgenommen und die Lösung 
mit silberbeschichteter Kohle, Ionenaustauscher und Aktivkohle 
kontaktiert, beträgt der Reinheitsgrad ebenfalls mindestens 
99,99 fo. Wird das Molybdän-99 zweimal ausgefällt und mit den 
drei Adsorptionsmitteln kontaktiert, liegt es in einer Reinheit 
von mehr als 99,999$ vor» 

Die Beispiele erläutern die Erfindung. 

B e i s p i e l 1 
Herstellung des primären Targets 

Ein 45,7 cm langes vergütetes, nahtloses (Nr. 304) Edelstahl-
rohr (MIL-T-8504A) mit einem Aussendurchmesser von 2,54 cm 
wird in Schwefelsäurelösung gereinigt und gewaschen. Das Rohr 
wird innen über j58,1 cm Länge galvanisch mit einem einheitlichen 
dünnen Film aus bis zu 93 1° mit Uran-235 angereichertem UiancKiri 
beschichtet. Die galvanische Beschichtung wird durchgeführt, 
indem zuerst aus einem UranyInitrat in einer Konzentration von 
0,042 Mol pro Liter und Ammoniumoxalat in einer Konzentration 
von 0,125 Mol pro Liter enthaltenden wässrigen Bad, dessen pH mit 
Ammoniak auf 7,2 eingestellt worden ist, ein dünner Uranfilm auf die 
Innenfläche des Rohres aufgebracht wird. Dies geschieht durch 
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•Cr. 

60 minütiges Anlegen eines elektrischen Stromes Ton 0,9 Amp. 
mit einer Spannung von 1,5 V bei einer Temperatur von 93 + 1°C. 
Der Zylinder wird jetzt aus dem galvanischen Bad entfernt, mit 
Wasser gewaschen, getrocknet und gewogen. Die endgültige Uran-
beschichtung wird mit einem ähnlichen galvanischen Bad durch-
geführt, wie es bei der Vorbeschichtung verwendet worden ist. 
Die verwendete Temperatur beträgt 93 + 1°C und eine konstante 
Spannung von 1,5 V wird angelegt. Die Stromstärke ändert sich 
alle 15 Minuten von 0,3 auf 0,6, 0,9 und wieder 0,3 Amp. und 
wird durch ein Uhrwerk geregelt. Der Elektrolyt 
fliesst mit einem Durchsatz von 200 ml/Stunde durch den Zylinder. 
Die galvanische Beschichtungsgeschwindigkeit beträgt etwa 1,2 g 
Uranoxid pro Stunde. Nach etwa 8 Stunden wird der Zylinder aus 
dem galvanischen Bad entfernt, gewaschen und getrocknet. Die 
Zylinderenden v/erden in Salpetersäure getaucht, dadurch etwa 
3,8 cm der Uranoxidbeschichtungentfernt und auf diese Weise eine 
Beschichtung auf der Innenseite des Rohrs von 38,1 cm erhalten. 
D3ß®länge der Beschichtung ist willkürlich gewählt. Es wird 

235 2 
eine Schicht mit einer Dicke von 20 mg U pro cm Röhrenober-
fläche erhalten, d.h. eine Beschichtung von insgesamt 7 g Uran-
235. Das Gesamtgewicht der UranbeSchichtung wird gravimetrisch 
bestimmt. Das beschichtete Rohr wird dann in Stickstoff auf 
500°C erhitzt. Die Haftkraft der Beschichtung wird durch einen 
Vibrationstest geprüft. Die Beschichtung bleibt trotz Tempera-
turschwankungen zwischen Raumtemperatur und 500°C angehaftet. 
Die letztgenannte Temperatur von 500°C liegt dabei erheblich 
über der bei der Bestrahlung erwarteten Temperatur von 330°C. 

2 0 9 8 8 2 / 1 0 8 9 



~ 20 -
2231976 

Durch die Temperatu ̂Schwankungen und den Vibrationstest lösen 
s 1 ch woniger als 1 % der Uranboschichtung des Rohres als pulve-
rige Körner. 

Auf die beiden Enden des Rohres werden an Ort und Stelle Ab-
schlusskappen in einer Heliumstmosphäre aufgeschweisst. Die 
plattenartigen Teile für den Hohrversehluss und den Deckelver-
schluss für die Bedienungsöffnung bestehen aus Stahl Nr.^16 S/S. 
Der höchstzulässige Betriebsdruck in einem solchen Stahlrohr be-
trägt 62 kg/cm^ (ASME-Code für Kernreaktoren der Klasse B bei y\0'°C). 

Der beschichtbare Rohrbehälter wird dann auf etwa 1 Atm mit Heliun 
gefüllt, verschlossen und dann mit einem massenspektrornetrischen 
Leckagegerät auf Undichtigkeit geprüft. Der hochstzulässige Ver-
lust durch Undichtigkeit beträgt scc/Sekunde. Die Unversehrt-
heit der Edelstahlverschlusskappen und der Schweißnähte wird bis 
zu 250 Stunden lang bei 3Q0°C, in einem Kurztest bei 500°C und in 
einem 2l4stündigen, durch Instrumente kontrollierten Bcstrohlungs-
versuch, In dessen Verlauf die Strahlungsüberwachungseinrichtung 
keine Undichtigkeit des primären Targets anzeigte, bestätigt. 

B e i s p i e l 2 

Bestrahlung des Molybdän-99 

Die zur Bestrahlung verwendete Einheit besteht aus einem das 
Uran-255 enthaltenden, verschlossenen, primären Target, das von 
einem Sekundärbehälter eng umschlossen wird. Die im primären 
Target erzeugte Wärme wird durch den engen Gasschlitz zwischen 
dem primären Target und dem Sekundärbehälter hindurchgeleitet. 
Zum Kopf und Boden des Sekundärbehälters führende Gasleitungen 
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erlauben den Aufbau, einer Heliurnatmosphäre und die Abnahme eines 
kleinen Nebenstroms für die Überwachungsanlage auf der Reaktor-
brücke . 
Druck, Durchsatz und Radioaktivität des Gases werden gemessen. 
Das abfliessende Gas wird vor seiner Einleitung in die Abzugs-
leitung des Reaktorgebäudes über ein Solenoid-geregeltes Absperr-
ventil einem Filter zugeführt. Der ßekundärbehälter wird zen-
triert in einem Hüllrohr- im Reaktorkern angeordnet und mit 
Primärwasser gekühlt, welches durch die dabei gebildete ring-
förmige Öffnung fliegst. Die Bestrahlungseinhait ist so angelegt, 
dass sie nach der Entfernung aus dem Reaktor etwa 400 Curie 
Molybdän-99 enthält. 

Das gemäss Beispiel 1 als primäres Target verwendete verschlosse-
ne Rohr wird in einem aus für medizinische Zwecke geeignetem Edel-
stahl Nr. 304 hergestellen Sekundärbehälter angeordnet. Zur Er-
leichterung der genauen Placierung und zur Verhinderung des 
Treibens der Einheit im Wasser wird ein Bleigewicht angebracht. 
Eine Gasleitung befindet sich an der oberen Verschlusskappe und 
eine zweite in der Nähe des unteren Endes der Kapsel (Gas-
leitungen .6,35 und 3,17 mm, OD Nr. 304 S/S). Durch diese Gas-
leitungen fliesst das als Wärmeübertragungsmedium zwischen dem 
primären Target und dem Sekundärbehälter zur Begrenzung der Tem-
peratur des primären Targets auf den berechneten Wert von 330°C 
dienende Heliumgas. 

Die obere Verschlusskappe besteht aus einem "CAJON"-Verschluss-
stück des Typs VCO, das unter Verwendung des WIG-Schweissver-
fahrens auf den Behälterkörper aufgeschweisst worden ist. Dieses 
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Verschlußstück wird durch einen versilberten Edelstuhl-0~Ring 
abgedichtet. Der O-Ring wird nach seiner Verwendung weggeworfen. 
Alle Schweissnähte und Durchgriffsstellen des Selamdärbehälters 
werden mit Helium auf Undichtigkeit geprüft. 

Der das primäre Target enthaltende Sekundärbehälter wird in 
einem Hüllrohr im Reaktorkern angeordnet. Dieses Aluminiumrohr 
(Nr. 6o6l) bildet einen 6,35 mm breiten Spalt, durch den das 
Kühlwasser an dem SekundärbehMlter mit einer Mindestgeschwindig-
keit von 1,07 rn/Sekunde vorbeifliegst. Es wird das Primärkühl-
wasser des Reaktors mit Schwerkraftgefälle verwendet. Prüfst&nd-
messungen zeigen, dass eine EJiessgeschwindigkeit von mindestens 
1,19 m/Sekunde erreicht wird. 

Das den Sekundärbehälter und das primäre Target enthaltende Hüll-
rohr wird dann in den Kernreaktor hinabgelassen und mit einem 

13 ? 
Neutronenfluss von 3 x 10 ̂  n/cm"« sec 100 Stunden lang bestrahlt. 
Anschliessend wird das primäre Target aus dem Reaktor entfernt, 
in eine heisse Zelle gebracht, der plattenartige Verschluss ge-
öffnet und das primäre Target mit einer selbstschliessenden Ein-
gangsöffnung verbunden. 

B e i s p i e l 3 

Chemische Verarbeitung von Molybdän-99 
Nach 24stündigem Abklingen der Radioaktivität des bestrahlten 
Target-Rohres wird es 10 Minuten lang in flüssigen Stickstoff 
getaucht. Anschliessend wird die AusgangsÖffnung des Rohres 
mit einem Schlüssel geöffnet und an ein mit einem Mano-
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meter verbundenes rörironartiges "T"~Transferteil angeschlossen, 
welches zwei verschliessbare Ausg•-.rig s ö ffnungen an den Enden des 
"T" aufweist. Eine evakuierte 275 ml fassende Flasche wird mittels 
eines Ventils an das andere Ende des "T" angeschlossen und der 
gasförmige Spaltproduktabfall aus dem Behälter entfernt. In dem 
Behälter wird dabei ein Unterdruck von weniger als 25^ mm Queck-
silbersäule aufrechterhalten. 

Nach Abkühlung des Target-Rohres auf Raumtemperatur werden mit 
einem Heber 60 ml Schwefelsäure 2 n, welche 2,5 ml konzentrierte 
Salpetersäure enthalten, in d&s Target-Rohr gegeben. 
Das Target-Rohr wird dann auf einer Rotiermaschine mit einer 
Wärmequelle eingespannt. Das Target wird rotiert, auf Temperatu-
ren von 90 bi s 95°C erwärmt und bei diesen Temperaturen bei 
einem nicht über 5>9 kg/cm hinaufgehenden Druck 45 Minuten lang 
wc. i torrotiert. Anschliessend wird das Target auf 70°C abgekühlt. 

Dss T: r-get wird dann in einen Schraubstock gespannt und eine 
Ausfricrtssche an das T-Stück angeschlossen. Die zur Ausfrier-
tasche führende Leitung ist mit einer Aluminiumoxidfalle zur Ent-
fernung des Jods versehen. Zur Entfernung des Wassers, des ver-
bliebenen Jods und anderer radioaktiver Abfallprodukte ent-

1 

hält die Ausfriertasche Calciumoxid, Calciumsulfat und Zeolithe, 
Das Ventil im T-Stück, wird bis zur Erreichung eines Druckes von 
etwa 1,7 kg/cm" geöffnet. Eine die Ausfriertasche umgebende 
Dewar-Flasche wird 10 Minuten lang bis zur 50,8 mm-Marke und 
anschliessend bis zur 101,6 mm-Marke mit flüssigem Stickstoff 
gefüllt. Nach fiterem 10 Minuten wird sie vollständig mit flüs-
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sigem Stickstoff gefüllt. Nach der vollständigen Entgasung be-
trägt der Druck im Target weniger als 254 mm Quecksilbersäule. 
Die Ausfriertasche wird nach einer halben Stunde entfernt und in 
der heissen Zelle mit Hilfe eines Hebers der Druckausgleich 
zwischen Target und Atmosphäre vorgenommen. 

Anschliessend wird das Target-Rohr umgekippt und die das gelöste 
Uran und die Spaltprodukte enthaltende Säurelösung mittels eines 
Ventils in ein® 275 ml fassende, plastikbeschichtete, evakuierte 
Flasche überführt. Das Target-Rohr wird jetzt auf der Rotier-
maschine eingespannt und mit einem Heber werden 25 ml 0,4 n 
Schwefelsäure zugesetzt. Nach 5mlnütigem Rotieren wird der 
Druckausgleich zwischen dem Target und der Atmosphäre vorgenommen. 
Die saure Waschlösung wird in die plastikbeschichtete Flasche 
überführt und das Target auf einer dafür vorgesehenen Lagerfläche 
abgestellt. Zur Uranlösung werden 10 ml 20prozentiger Natrium-
sulfitlösung zugesetzt und das Ganze durch Schütteln vermischt. 
Danach werden 15 ml einer 2$igen Lösung von ot-Benzoinoxim in 
0,4 n Natronlauge zur Ausfällung des Molybdäns zugegeben. Nach 
gutem Durchschütteln wird die Lösung 5 Minuten lang stehen ge-
lassen. Die Säurekonzentration beträgt etwa 8 Die Lösung wird 
dann noch einmal 5 Minuten lang in ein Eisbad gestellt. 

Der Niederschlag wird mittels einer mit einer Fritte versehenen 
Glassäule (mlttelfein) abfiltriert und die Flasche dann zweimal 
mit 20 c;l 0,1 n Schwefelsäure gewaschen. Die Waschflüssigkeit 
wird über eine regelbare Vakuumleitung durch die Säule' gezogen. 
Der Niederschlag in der Säule wird dreimal mit 10 ml 0,1 n SchwsM-

i 
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säure gewaschen. Dann wird der Druckausgleich hergestellt und 
10 ml 0,6 n Natronlauge (die 1 ml 30prozentigen Wasserstoff-
peroxid pro 100 ml enthält) in die Säule injiziert. Der gelöste 
Niederschlag wird in eine saubere, 20 ml Wasser enthaltende 
Flasche überführt. Die Säule wird mit 10 ml NaOH-Iösung und 
10 ml Wasser gewaschen und die Waschflüssigkeit ebenfalls in 
die Flasche überführt. Die Lösung wird dann durch eine 
1.x 8 cm Kohlesäule geleitet und diese mit 20 ml 0,2 nNatronlauge 
gewaschen» Nach 5 mlnütigem Abkühlen in einem Eisbad werden zur 
Lösung langsam 44 ml 9 n Schwefelsäure zugesetzt. Dann wird 
2,5prozentige Kaliumpermanganatlösung bis zu einer gut sicht-
baren rosa oder braunen Farbe in kleinen Mengen zugesetzt. 
Nach 10 minütigem Abkühlen in einem Eisbad wird das Kalium-
permanganat durch tropfenweisen Zusatz von frisch hergestell-
ter schwefliger Säure reduziert. 

Sofort danach werden 15 ml einer gekühlten Lösung von 2 °J> 
•pt-Benzoinoxim in 0,4 n Natronlauge zugesetzt, die Lösung ge-
schüttelt und 5 Minuten lang in ein Eisbad gestellt. Der Nie-
derschlag wird wieder abfiltriert und, wie oben beschrieben, 
wieder in Natronlauge gelöst. Die Lösung wird dann durch eine 
2 x 8 cm silberbeschichtete Kohle enthaltende Säule und eine 
1 x 8 cm anorganische Ionenaustauschersäule (HZO, Hersteller; 
Bio-Rad Laboratories) geleitet. Die Säulen werden dann mit 
25 ml 0,2 n Natronlauge gewaschen. Zum Schluss wird die Lösung 
durch eine Aktivkohle enthaltende Säule in einen Behälter über-
führt. 
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Die auf diese Weise erhaltene Molybdän-Lösung wird auf ihre 
Konzentration und die Reinheit des Radionuklids (Milltcurie/ 
ml) untersucht. Die Molybdän-99-Konzentration wird durch Gamma-
strahlenspektroskopie bestimmt und weist einen Wert von mehr 
als 1000 Millicurie/ml auf. Insgesamt ist weniger als 1 Micro-
Curie pro Curie Molybdän-99 an anderen Spaltprodukten vorhanden. 
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P a t e n t a n s p r ü c h e : 

Verfahren zur Herstellung von radioaktivem Molybdän-99-
Spaltprodukt, d a d u r c h g e k e n n z e i c h n e t , 
dass es in folgenden Stufen durchgeführt wird : 

(1) Bestrahl.en eines Uranmaterials, 

(2) lösen des "bestrahlten Uranmaterials • in wässriger 
anorganischer Säure, 

(3) Ausfällen . des Molybdän-99 aus der erhaltenen Lösung 
mit <X-Benzoinoxim, 

(4) Abtrennen und Lösen des Molybdän-Niederschlags in 
einer wässrigen Lauge, 

und (6) 
(5)/Kontaktieren der basischen Molybdän-99-Lösung mit min-
destens einem Adsorptionsmittel zur selektiven Entfernung von 
Verunreinigungen, nämlich mit 
(i) silberbeschichteter Kohle, 
(ii) einem anorganischen Ionenaustauscher und/oder 
(iii) Aktivkohle, und 

(7) Isolieren des radioaktiven Molybdän-99« 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
Uranoxid als Uranmaterial verwendet wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
Uranmetall als Uranmaterial verwendet wird. 
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4. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 
anorganische Säure aus einem Gemisch von Schwefel- und 
Salpetersäure besteht. 

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 
anorganische Säure aus einem Gemisch von Wasserstoffperoxid 
und Schwefelsäure besteht. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Ausfällung mit o(.-Benzoinoxim in Gegenwart eines Stabilisa-
tors durchgeführt wird. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, d a s B 

der Stabilisator Natriumsulfit ist. 

8. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dass 
der Stabilisator schweflige Säure ist. 

9. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die alkalische Lösung Natronlauge iBt. 

10. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die alkalische Lösung Kalilauge ist. 

11. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die • 
wässrige alkalische Lösung angesäuert wird und die Stufen (5) 
und (4) dann wiederholt werden. 

12. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der 
i 

Ionenaustauscher Zirkoniumoxid ist. 
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13. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die Behandlung mit dem Adsorptionsmittel (i) vor der mit 
dem Adsorptionsmittel (ii) durchgeführt wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die Behandlung mit dem Adsorptionsmittel (i) nach der mit 
dem Adsorptionsmittel (ii) durchgeführt-wird. 

15. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die wässrige alkalische Lösung nach Stufe (5)tew. (6)angesäuert 
wird und dann die Stufen (3),(4) und (5) bzw. (6) wiederholt 
werden. 

16. Verfahren nach Anspruch 1, daduroh gekennzeichnet, dass 
mindestens ein RUckhaltemittel zur Verbesse-
rung des Reinheitsgrades von Molybdän-99 verendet wird. 

17. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass 
das RUckhaltemittel . eine Rutheniumverbindung ist. 

18. Verfahren nach Anspruch 17» dadurch gekennzeichnet, dass 
das RUckhaltemittel eine wässrige Lösung von 
Rutheniumchlorid ist, 

19. Verfahren nach Anspruch 17» dadurch gekennzeichnet, dass 
das RUckhaltemittel nach Stufe (2) zugesetzt 
wird. 

. 20. Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass 
das RUckhaltemittel . im Verlauf von Stufe (3) 
zugesetzt wird. 
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21. Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel im Verlauf von Stufe (5) 
zugesetzt wird. 

22. Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel ein Jodid ist. 

23. Verfahren nach Anspruch 22, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel nach Stufe (2) zugesetzt 
wird. 

24. Verfahren nach Anspruch 22, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel im Verlauf von Stufe (3) 
zugesetzt wird.' 

25» Verfahren nach Anspruch 22, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel . nach Stufe (4) zugesetzt 
wird. 

26. Verfahren nach Anspruch 23, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Rückhaltemittel . gleichzeitig mit Natriumsul-
fit gemäss Anspruch 7 zugesetzt wird. 

27. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die wässrige alkalische Lösung angesäuert, ein Oxydations-
mittel zugesetzt wird und dann die Stufen (3) und (4) wieder-
holt werden. 
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28. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die wässrige alkalische Lösung nach Stufe (5) angesäuert, 
dann ein Oxydationsmittel zugesetzt wird und anschltesseni die 
Stufen (3), (4) und (5) wiederholt werden. 

29, Verfahren nach Anspruch 27 und 28, dadurch gekennzeichnet,dass 
das Oxydationspittel Kaliumpermanganat iBt. 

50. Verfahren nach Anspruch 29, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Oxydationsmittel Bromwasser ist. 

31. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 

es in folgenden Stufen durchgeführt wird: 

(1) Bestrahlen von Uranoxid, das auf die Innenwände eines 
verschlossenen, zylindrischen Edelstahl-Targets aufge-
bracht ist, 

(2) Lösen des bestrahlten Uranoxids in einem wässrigen Ge-
misch aus Schwefel- und Salpetersäure, 

(3) Zusatz eines Natriumsulfitstabilisators und eines 
Rückhaltemittels aus Rutheniumchlorid und 
Natriumjodid zur erhaltenen Lösung, 
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(4) Ausfällen des Molybdän-99 in Gegenwart eines Stabili-
sators aus der erhaltenen Lösung mit -Benzoinoxim, 

(5) Abtrennen und Lösen des Molybdän-Niederschlags in 
wässriger Natronlauge, 

(6) Kontaktieren der Lösung mit silberbeschichteter Kohle, 

(7) Ansäuern der Lösung durch Zusatz eines Oxydations-
mittels und Wiederholen der Stufen (4) und (5), 

(8) Kontaktieren der molybdänhaltigen Natronlauge mit sil-
berbeschichteter Kohle und Zirkoniumoxid, 

(9) Kontaktieren mdybdänhaltigenNatroriLaugs mit Aktivkohle, und 

(10) Abtrennen von Molybdän-99» 
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