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Spaltprodukt ®

Prioritdt: %0. Juni 1971, V.St.A., Nr. 158 396

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
radioaktivem Molybddn-99-Spaltprodukt. Insbesondere betrifft
die Erfindung ein Verfahren zur Hersftellung von hochreinem

Molybd#n-99 mit hoher spezifischer Aktivitat.

Molybdﬁn=99*y§Td in der Kérnmedizin wegen selnes Zerfall-
produkteé Pechunetium-99m, das in der Diugnostik als radioakti-
ver Indikator fir *in vivo" vorgenommene<ﬁagnosm5du;umeps§chung@m
wie z.B. Gehirntumor-, ILeber-, Nieren-, Iungen- und Schild-
drilsenscanning (Radiographien nach einem Abtastverfahren) ver-
wendet wird, augewendet. Zur Verwendung in solchen radiopharma-
zeutischen Generatoren muss Molybd&n-99g (99Mo) einen ausser-

ordentlich hohen Reinheitsgrad aufweisen und sollie eine ver-
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h&ltnisméssig hohe spezifische Aktivitdt haben. Ein herk&mm-

99

liches Verfahren zur Herstellung von o besteht in der Be-

strahlung von Uran in einem Kernreaktor. Ein bei der auf diese

99Mo auftretendes Problem

Weise. erfolgenden Herstellung von
ist, dass dabei mehr als 50 Elemente und mehr als 100 radio-
aktive Isotopendurch Kernspaltung gebildet werden. Die Ab-
trennung eiunes einzelunen radiocaktiven Isoteops aus einem s0l-
chen Gemisch kaun ausserordentlich schwierig sein. Bisher wurde
99Mo aus bestrahltem Uran unter anderem durch Aluﬁiniumoxidn
séulenchromatogrdphie | abgetrennt. Bei diesem Verfahren ist
jedoch die Ausbeute klein und besitzt das hergestellte, signi-
fikante Mengen an radioaktivem Jod und Rutheunium enthaltende
99Mo keine fiir medizinische Zwecke ausreicheunde Reinheit.
Weiter wurde versucht, 99Mo durch Extraktion des Molybddus agF
einer sauren wissrigen Lésung in ein ofganisches Di¥2—éthy1—
hexylphosphorsiure enthaltendes Losuungsmittel zu isolieren.
Dieses Verfahren erfordert jedoch wiederholte Exfraktion und
Riickextraktion, was zu einer verhdlinismissig grossen Menge
flissiger radioaktiver Abfallpfodukte fiilhrt, die begeitigt wer-

~den milssen.

Es ist deshalb ein Ziel dieser Erfindung, ein Verfahren zur Her-
stellung von radioaktivem Molybddn-99 zur Verfiligung zu stellen.
Ein weiteres Ziel dieser Erfindung ist es, ein Verfahren zur
Herstellung von Molybdﬁn-9§-$paltprodukt mit hohem Reinhsits-
grad und einer hohen spezifischen Aktivitit zur Verfligung zu
stellen. Ausserdem ist es ein Ziel diecer Erfindung, ein Ver-

fahren zur Abtrennung-des Molybddn-99 vou anderen radioaktiven
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Spaltproduktsﬁ unter Herabsetzurz des radioaktiven Abfalls auf
einen Mindestweril zur Verfigung zu stéllen. Ferner ist es ein
Ziel dieser Erfindung, ein Verfahren zur Herstellung von fiir
diagnostische Zwecke geeignetem Molybd&n-99 zur Verfiigung zu

stellen.

Die Erfindung betrifft demgemdss ein Verfah-
ren zur Herstellung von radiocaktivem Molybd&n-99-Spaltprodukt,
das dadurch gekennzeichuet ist, dass es in folgenden Stufen

durchgefihrt wird <

Gemitel LT e [ | —— T T e YL - -

(1) Bestrahien eines Uranmaterials,

(2) Losen des bestrahlten Uranmaterials in wissriger
anorganischer Siure,

(3) Ausfdllen . dcu Molybddn-99 aus der erhaltenen Losung

mit & -Bengzoinoxim,

(4) Lbtrennen und Isen des Molybdén-Hiederschlags in

eiver wéssrigen lauge,

und (6)

(5)/¥ontaktieren der basischen Molybdin-99-Ldsung mit min-

dest.ens einem Adsorptionsmittel zur selelitiven Intfernung von
Verunreinigungen, namlich mit -
(i) silberbeschichteter Xohle,

(ii) einem anorganischen Iounenaustauscher und/oder

(iii) Axtivkoble, und

(7) Isolieren des radioakiiven Molybddu-99.
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Die Erfindung wird weiter unter Bezugnahme auf die Zeichnung
erl8utert. Die Zeichnung stellt ein Fliessdiagramm des erfinf
dungsgemidssen Verfahrens zur Herstellung von radioaktivem Molyb--
dén-99 dar. Wie gezeigt, umfassen die Stufen 1, 2, 3 und 4 die
BeStrahlung, Losung in SHure, Ausfd8llung und Losung des Molyb-
d&n~-99 in alkalischer Lésung. Die Stufen 5 und 6 betreffen die
Kontaktierung der alkalischen Losung mit Adsorptionsmitteln.
Die genaue Verfahrensfolge beil der Adsorption ist nicht von
Bedeutung, und es kann entweder silberbeschichtete Kohle oder
der anorganische Ionenaustauscher zuerst verwendet werden.

Zur Herstellung eines hochreinen Molybdinprodukts kann das
Molybddn in Stufe 4(a) wieder ausgefdllt und die alkalische
L8sung in Stufe 6(a) mach Durchlaufen der Stufen 5 und 6 mit °
Aktivkohle kontaktiert werden. In den Stufen 2, 3, 4 oder 4(a)
kbnnen auch verschiedene Rickhaltemittel zur Er-

gzielung eines Produktes von hochster Reinheit verwendet werden.

Die in der Zeichnung gezeigte Stufenfolge kann erheblich ab-
gewandelt werden und die im einzelunen verwendete Folge hingt
unter anderem in hohem Masse vom erwiinschten Reinheitsgrad
ab. Zum Beispiel kann vou Stufe 4 direkt zu Stufe 6(a) und
dann zu Stufe 7 libergegangen werden. Bei einer anderen Aus-
flihrungsform des Verfahrens kann nach Stufe 6(a) zu Stufe 4(a)
zuriickgegangen und dann direkt zu den Stufen 5 und 6 oder
gleich zu Stufen@fgglérﬂber eine beliebige Stufenfolge wgiter—

gegangen werden. Nach Stufe 6 kaun auch zu Stufe 4(a) zuriick-

gegangen werdeun, und die Wiederausfadllung wiederholt werden.
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Von Stufe 4(a) kaun auch direkt iiber eine andere angezeigte

Verfahrensfolge zu den Stufen 6(a) und 7 libergegangen werden.

Mittels des erfindungsgéméssen Verfahrens hergestelltes
Molybd&n-99 weist einen hohen Reinheitsgrad und.einé hohe spe-.
zifische Aktivitdt auf. Reinheitsgrade von bis zu 99,9999 %
konnen ohne weiteres durch das in der Zeichnung gezeigte Ver-
- fahren erreicht wérden. Dariiber hinaus ist aus der BeschreiQ
bung und den Beispielen ersichtlich, dass das gesamte Verfah-
ren nach der Bestrahlungsstufe ohne weiteres in einer einzigen
heissen Zelle unter_Herabsetéung des radioaktiven Abfalls aufr
ein Mindestmass durchgefilhrt werden kaun. Da die in den ver-
schiedenen Verfahrensstufen verwendeteﬁ Losungsmittelvolumina
klein sind und die spezifische Aktivit&t von Molybd&n-99 hoch
ist, kann das Verfahren schﬁell, mit guter Ausbeute und unter
Herabsetlzung deé radioaktiven Abfalls aﬁf eine Mindestmenge
durchgefiihrt werden. Zum Beispiel kﬁnhenrpro Verfahren nach‘

. weniger als 8 Stunden mehrere hundert Curie Molybd#n-99 gewon-
nen werden. Ausserdem hetrdgt die spezifische Aktivitdt pro

Gramm mehr als 10 000 Curie.

Wie vorstehcn& dargelegt, betrifft die Erfindung eln
ﬁehrere'Stufen umfassendes_Verfahrén zur Herstellung hoch-
reinen Molybddn~-99-3Spaltprodukts mit hoher spezifischer Akti-
vitdt.,

Die erste Vertahreunsstufe istidie Beptrahlung eines Uran-

materials, das insbesondere mit dem zu Molybdéné99 spaltbaren

2709882/1089



2231976
-6 -

Isotop angereichert ist. Die Bestrahlung vén Verbindungen zur
Herstellung von Molybd&n-99-Spaltprodukt stellt eine allge-

mein bekannte Verfahrenstechnik dar und kann durch Bestrahlung
“der geeigneten Verbindung in der Bestrahlungszone eines Kerun-
reaktors, Teilchengenerators oder eines Neutronen abstrahlen-

den Isotops durchgefihrt werden. Wenn auch eine Vielzahl von
Verbindungen fiir die Verwendung im erfindungsgeméssen Verfah-

reun geeignet siund, wird doch vorzugsweise ein Uraumaterialtarget
wie Uran-225, verwendet . Bel Anwendung anderer Verhindungen 1st es hiufig erforder- '
lich,zur Erzielung eines E'ndpr'oduktes der gewlinschten Reinhelt die Molybdédn-
'komponente nach der Bestrahlung abzutreunemn. Als spaltbare
AuégangSprodukte zur Herstellung voun Molybd&n-99 sind unter

anderem Uran-~-2%5, Uran-238 und Plutonium-239 geeignet.

In der Praxis wurde beobachtet, dass das Uranmaterial ohne
weiteres in einem Kerureaktor bestrahlt werden kann, wenn das
primdre Target aus einem geschlossenen Edelstahlzylinder be-
steht, auf dessen Innenwidnde vorzugswelse eine diinne, zusammen-
héingende, einheitliche Schicht spaltbaren Materials ais inte-
graler Bestandteil aufgébracht ist und dessen Inneres durch

: primireny -
eine verschliessbare UOffnung zuginglich ist. Dei dieser Artvor/
Target wird die gute Wirmelibertragung des herkdmmlichen
Aluminium-Sandwichverfahrens beibehalten, die Nachteile dieées
Verfahrens werden jedoch vermiedenDas spaltbare Material wird als
anhaftende Schicht auf die innere Oberfléche desrzylindrischen
Gefiésses aufgebrachi. Die geringe Dicke von gegebenenfalls
einem Tauseundstel Zentimeter und ihr enger Kountakt mit déh Ge-

fiss fihren zu einer guten Wirmeiibertragung von der aufgebrach-

209882/1089



2231976
-7 -

ten Schicht zu dem mit der Huss.ren Oberfliche des Gefdsses in

Kontakt stehenden Kilhimittel.

Eine vorzugsweise verwendete Ausflihrungsform des primiren Tar-
gets wird aus vergliteten, nahtlosen REdelsiahlrohreu von etwa
46 cm Linge, mit einem.Aussendurchmesser von etwa 2,5 bis

5 cm und einer Wanddicke von etwa 0,07 bis 0,25 cm hergestellt.
De.r Kopf des Gefidsses ist mit einem Deckel oderVersohlquerseheh,der
Zﬁg,ang in das Innére gestattet, Der Versch il bestelt Vollsténdig aus Metall,
vorzugsveise aus Edelstahl ,und muss gegen die wihreund der Be-
strahlung des priméren Targets mit Neutromeun auftretenden Be-
1astungen und Temperaturen bestindig sein. Es-wurde beobachtet,
dass widhrend der Bestrahlung Temperaturen bis zu,etwa'BOOOC er-
zeugt werden. Das primire Target sollte deshalb gegen mindestens
eine Stunde lang auftretende Temperaturen von mindestens etia. 500°C

besténdig sein.

Wie nachstehend gezeigt, enthdlt das priméré Térget eine vor-
bestimmte Menge auf die Iunnenseite seiner Winde aufge-
brachteg,spaitbares Material, Wie in den Beispielen erklért,
‘kann das Uranmaterial elektrolytisch aufgebracht wérden. Wenn
gewlimscht, kounen auch andefe Verfahreun zur Aufbriungung des |
spaltbaren Materials, wié z.Bs Uran oder Plutonium auf die
innereh Winde des Géfésses angewéndet werdet. Zum BeiSpiel kanu
das Metall durch bekannte Verfahren auf Metalloberflidchen auf-

gesprilht, galvanisch aufgebracht oder aufgedampft werden.

In der Praxis wurde beobachtet, dass mit einem 46 cm langen

209882/1089
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priméren Target von 2,5 cm Durchmesser aus einer zylindrischen
Uranbeschichtung von %8 cm Linge und einer Dicke von etwa 20 ng
Uran pro cm2 hochstens etwa 10 000 Curie Radioaktivitit gewon-
nen werden konnen. Eine solche Schicht wiegt von etwaﬁ?tﬂs‘etwa
10 g+ BEs werden auch Uranbeschichtungen mit einer Dicke vbh bis
zu etwa 50 rrg,ﬁﬁe bei prim8ren Targets der gleichen Grosse vérwen—- ’
deﬁ, wobei sich Ausbeuteu von etwa 25 000 Curie Radioaktivitdt,
bezogen auf eine Beschichtung von 38 cm Linge auf der inneren ;
Wand eines Edelstahlrohrs mit einem AuBendurchmesser von 2,5 cm
ergeben. Das Gewicht solcher Schichten betrdgt von etwa 18 bis
etwa 25 g. Ausserdem dient das prim#re Target sowohl als Ge-
fiss zur Bestrahlung wie 2zur chemischen Ldsung des Urans.

Nach dér Bestrahlungsstufe wird das primédre Target in eine.
heisse Zelle ilberfihrt und dort werden dieAchemischen Aufar-

beitungsstufen durchgefiihrt.

Weéén der Verwendung eines zylindrischen Gefidsses 16s%t sich .
das bestrahlte Materiél in der zweiten Verfahrensstufe ohne
welteres und quantitativ. Dié verdilnute Sdureldsung kann durch
den BrschluB des VZylinders indem 2urISsungdes bestrahlten Materials
erforderlichen Volumen zugesetzt werden. Bei Verwendung des
richtigen Losungsmittels kaunn die Schicht des bestrahlten-Ma-
terials geldst werden, ohne dass das Gef#dss selbst in irgend- -
einer Weise, angegriffen wird. Die grosse Oberflache des be-
strahlten Materials filhrt zu einer schunellen bbsung innerhalb
van z.B, 15 Minuten, was eine Einsparung an Aufarbeitungszei% und
.geringere Produktverluste durﬁh radioaktiven Zerfall mr Folge mat.

Die erhaltene Lﬁsuﬁg enthdlt nur eine zu vernachlissigende

209882/1089
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Menge von aus dem Gefidss selbst herausgeldstem Material, so

dass die anschliessende chemische Aufarbeitung erheblich ver-
einfacht und die Anwendung hochentwickelter Trenunverfahren zur

Erzielung hochreiner Produkte ermbglicht wird.

Wie vorstehend erlidutert, ist die néchste Verfahrensstﬁfe die
Losung der inneun auf das Gefdss aufgebrachten bestrahlten
Schlcht. Tn der Praxis wird das bestrahlte Material durch Zu-
satz eines Gemisches aus Salpeter- und Schwefelsiure durch diemlt
Versdiluss versechene (¥fnung des zylindrischen Geffisses ome weltaes gel8st Der
Transport derLdsungen und das Auffangen und Igi)ci'ig'ae; © der Gase
werden in einem geschlossenen System vorgenommen. Seltener wird
zur Losuung €in Gemisch aus konzentrierter‘thwefelséure und
Wasserstoffperoxid verwendét. Beim Target mit dem vorstehend
beschriebenen Voluhen reichen 60 ml 2n Schwefelsdure, die

2,5 ml‘konzentrierter Salpetersdure enthalten, zur ﬁﬁSung des
Urahs aus. Die Losung wird durch Rotieren des Targets uﬁter Er-

, hitzeu auf 90 bis 9500 fiir etwa 45 Minuten gefdrdert. Nach Ab-
kﬂhlen.wird ein gegebenenfalls vorhandener Abfall aus gasfor-
migen Spaltprodukten durch Destillation in eine mit dem Target

verbundene Ausfrlertasche in flussigem Stickstoff aus dem

primiren Target entfernt.

Die Uranlosung wird jetzt aﬁs dem Target in eine Vorlagé

zur Durchfiihrung der dritten Stufe, d.h. zur Ausfdllung dés_
Molybdn-99, abgezogen. Es wurde beobachtet, dass das Molybddn
‘dﬁf&h (X;Bénzoinoxim gelektiv aus saurer Ldsung ausgefdllt

wird und deshalb ohne weiteres vonrder Lésung und den darin

209882/1089
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enthaltenen Verunreinigungen abgetrennt werden kann. Die Uran-
losung wird deshalb vom Target in eine Flasche abgezogen, das
Target mit Schwefelsdure gewaschen und die zum Waschen ver-

wendete Schwefelsdure ebenfalls in die Plasche {iberfiihrt.

Vor dem Zusatz des O{-Benzoinoxims wird die Lésung vorzugs-
weise iu einem Eisbad gekiihlt. Es ist auch wiinschenswert, eine
zur Entfernung der durch Radiolyse gebildeten Radikalen aus- |
reichende Menge an Reduktionsmittel zuzusetzen. Es wurde ge-
fﬁnden, daass sich fiir diesen Zweck eine wéssrige = Natrium-
sulfitlosung eignet, wenn auch andere bekanunte Reduktioﬁsmittel

verwendet werden kdunen.

Nun wird das X -Benzoinoxim zur Ausfdllung des Molybdén_§9'
zugesetzt. In der Praxis wurde gefunden, dass mit einer zwei- .
prozentigen X-Benzoinoximldsung in 0,4 u Natronlauge befrie-
digende Ergebnisse erhalten werden. Es kdnuen aber auch andere
Konzeutrationen von o-BenzZoinoxim in alkalischer Lﬁsﬁng ver-
wendet werden. Nach der Bildung des Niederschlags wird die
Lﬁsungrdurch eine mit einer Fritte versehene Glassdule fil-

triert und einige Male mit verdiinnter Schwefelsdure gewaschen.

Tn der vierten Stufe wird der gebildete Niederschlag in einer alka-l,;
lischen Losung, wie 0,6 n Natronlauge geldst. Ein Erhitzen

der Losung auf etwa 90 bis 95°¢ unter Entliftung der Sdule

Uber einen Kohlefilter gewdhrleistet eine rasche und vollstﬁn-_
dige Losung des Niederschlags. Die Sidule wird daun mit ver-

dlinnter Natromlauge und/oder Wasser gewaschen. Die Waschflils-

209882/1089
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‘sigkeit und die Molybdin-99-Ltcung konnen durch einen Kohle-
filter oder eine mit silberbeschichteter Kohle gefﬁllte Sdule
geleitet werden. Dies gewdhrleistet die Entfernung organiséhén
Materials aus dem gelésten ﬂiederschlag und ermdglicht eine
zweite Ausfdllung mit ®-Benzoinoxim, weunn ein hochreines Pro-
dukt gewiinscht wird, Es wurde gefunden, dass der hdochste Rein-
heitsgrad des Radionuklids erzielt wird, wenn das Molybdén-99
gweimal aus dér Losung mit & -Benzoinoxim ausgefdllt wird.
Obwohl die zweite Ausfillung nicht unbedingt erforderlich ist,

fithrt ‘sie doch zu einem Produkt mit hochstem Reinheitsgrad.

Ausserdem wird eine hohere Ausbeute erzielt, wenn vor der
zweiten Ausfdllung ein Oxydatiousmittel, wie z.B. Kalium-
permanganat oder Bromwasser, zur ﬁberfﬁhrﬁng des Molybd&ns in

seinen hochsten Oxydatiouszustand zugesetzt wird.

Die finfte Verfshrersstufe der vorliegenden Erfindung besteht aus
| def Kontaktierung der das Molybd&n-99 enthaltendeanﬁsung mit
einem oder'mehreren Adsorptionsmitteln zur sélektiven Ent-
fernung der Verunreinigungen. Eé wurde gefunden;'dass beson-
ders zwel Arteun von Adsbrptipnsmitteln fiir die Entfernung der
Verunreinigungen und zur Erzielung eiuner Molybdiun-LSsung von
" htehstem Reinheitsgrad geeignet sind. Diese in idealer»Weige
fiir die Erzielung einer bestmdglicheun Reinheit der Ldsung -
des gewiinschten Isotops geeigneten Adsorptionsmittel sind

. 8ilberbeschichtete Kohle und-aunorgaunische Ionenaustauécher.

Die verwendete silberbeschichtete Kohlebesteht aus mit Silber,beschieh-
209882/1089
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teter Aktivkohle. Die Aktivkohle wird voraigswelse als Pulver verwendet,
obwohlsie, soferq gewlinscht, auch in aunderen Formeun verwendet
werden kaun. Das Aktivkohlepulver weist vorzugsweise eine Teil-
chengrisse von etwa 37 Mikron bis 4 mm und insbesondere von

etwa 74 bis 290 M ikroun auf.

Zur Herstellung des Adsorptiomnsmittels ist jede Aktivkohle-
art geeignet. Alle Aktivkohlearten scheinen etwa die gleiche
Réinigungskraft zu haben, wenn die Adsorptionskapazitit auch
direkt von der Menge des in der Kohle enthalteunen Sauverstoffs
abzuhingen scheiunt. BEs wurde gefunden, dass vorzugsweise die
durch bekannte Verfahren aus KokosnuBschalen hergestellte

Aktivkohle geeignet ist.

Die Aktivkohle kann durch bekannte Verfahren mit elementarem
Silber beschichtet werden. Zum Beispiel kann die Kohle zur
Entfernung aller Verunreinigungen zun#chst mit reinem Wassger
gewaschen und dann mit.einer wédssrigen Silbernitratltsung
kontaktiert werden, die zur Verhinderung eines Silbernieder-
schlages verdinnte Salpeter- oder Schwefels#dure enthalten kaunn.
Ausserdem wird ein Reduktionsmittel, wie Natriumsulfit und
aunschliesgend Natriumhydroxid szugesetzt. Das Gemisch wird‘
etwa 30 Minuten lang auf Temperaturen von etwa 40 bis 100°¢C
und vorzugsweise von etwa 80lis 90°C erhitzt. Nach dem Abkiihlen
wird der Uberschuss an Fliissigkeit z.B. durch Dekantieren eunt-
fernt und die mit niedergeschlagenem Silber beschichtete Aktivl%ohle
einige Male mit gereinigtem Waéser gewaschen. Die silber-

beschichtete Aktivkohle sollte zur Verhinderung eiuner Verun-

209882/10889
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reinigung bis zur Verwendung unter Wasser aufbewahrt werden.

"Bei der Beschichtung der Aktivkohle mit Silber wird,das Alkali-
hydroxid zur Gewdhrleistung der Aufbringung einer hdchstmdgli-
chen Silbermenge und das Reduktionsmittel zur Gewdhrleistung
der Silberablageruné in eiémentarer Fonn@um.nicht als Oxid .

oder Hydroxid)verweundet.

Die Menge an auf die Aktivkohle aufgebrachtem Silber schwankt
iiblicherweise 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 erfindungsgeméssen Ver-
fahren als Adsorptiounsmittel verwendel werden. In vielen Félien
wird die Adsorptionskapazitét dadurch erhdht. Der Anteil an
Aktivkohle kann dabei z.B. etwa 70 und vorzugswelse von etwa 40 pis
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 fiundet sich in der US-Patentanmeldung
64 567 mit den Titel "production of High Purity Molybdenum
Using Silver Coated Carbon as Adsorbent® vom 17.August 1970.

Die Verwendung eines anorganischen Ionenaustauschers als zweites

Adsorptionsmittel filhrt zu einem hiochstmdglichen Reinheitsgrad.
209882/1089
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Der Ioﬁenaustauscher wirkt dabei als Kationenaustauscher uund

als schwaches und bei Kontaktierung mit ciner Base als

starkes Molekﬁladéorptionsmittel. Der anorganische Ionen-

austauscher wird vorzugsweise zur Entfernung der Kationen und

einiger Aunlonen verwendet. Insbesondere ist er zur Eutfernung

golcher Elemente wie Tellur, Ruthenium,vSilbcr, Zirkonium und

gseltener Erden aus der Molyﬁdén—99—Lﬁsung geeignet.

Solche anorgsnische ITonenaustauscher sind unter anderem Silikate,
Metalloxide und -phosphate, wie z.B.

Silicagel, Zirkonoxid, Aluminiumoxid, Eisenoxid, Titanoxid,

Aluminiumphosphat, Aluminiumsilicate und Molekiilsiebe.

Diese anorganischen Ionenaustauscher gind im Handel unter

Namen wie HZ0-1 (Hersteller: Bio-Rad Laboratories), ABEDEM HTO

(Hersteller: S.B.R.A.I., Belgien) erhdltlich. Die Molybd#n-

99 enthaltende Losung wird mit dem Adsorptiomnsmittel koﬂw

taktiert, indem man die Losung z.B. durch eine das Adsorptions-

mittel enthaltende S#ule laufen 1ldsst. Es kommt nicht darauf an,
" welches Adsorptionsmittel die Molybdédn enthaltende Losung zu-

erst durchliuft,. Wie in der Zeichnung gezeigi, kann die Lisung

nach Verfahrensstufe 4 oder 4(a) entweder zuerst mit der

silberbeschichteten Aktivkohle oder dem anorganischen Ionen--

austauscher kontaktierf werden.

Das Adsorptionsmittel wird in einer fir die praktisch voll-
‘stindige Entfernung der Verunreinigungen und zur BErzielung
eines hochreinaen Molybdin-99 ausreichenden Menge verwendet.

Die in der Praxis verwendete Menge h#ngt u.a. von der in der
ﬁach der Losung des Molybdduniederschlags erhaltenen alkalischen

L8sung enthaltenen Verunreinigungen
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und der LOsungsmittelmenge ab, mit der das Molybddn kontaktiert

wird.

Un eine Entfernung aller organischen Spuren aus der Molybd&n-
15sung zu gewdhrleisten, ?st]ausserdem die Einfihrung elner
-zusdtzlichen Verfahrensstufe vor der Abtrennung des'MObe-
ddns wimschenswert, bei der die Losung durch Aktivkohle gelei~
tet wird. Die Aktivkohle kann auch nach der erstem und vor der
zﬁeiten Ausfidllung mit ¢ ~-Benzoinoxim verwendet werden. Dies
sichert die Entferr”ngfverbliebener organischer Verbinduungen
und erleichtert gegebenenfalls die Durchfihrung der zweiten

Ausféllungsstufe. Das Molybd&n-99 wird in der letzten Stufe

aus den Adsorptionsmitteln isoliert.

Wegen der Schwierigkeit, Verunreinigungsmengen in Lisungen mit,
eiﬁer s0 hohen spezifischen Aktivit&dt zu messen, werden
’Molybdén-Technetium-Generatoren durch bekannte Verfahren her-
gestellt und das Technetium-99m-Eluat analysiert. Die einzigen
in dem Eluat beobachteten Verunyeinigungen sind Jod-131 und
Ruthenium-103 mit relativen Konéentrationen von 0,002 %

(20 Mikrocurie Verunreiniguug pro 1 Million Mikrccurie
Technetium-99m). Die Anwesenheit vou Riickhaltemitteln, wie
Ruthenium- uund Jodverbindungen,in der Ausfélluugéstufe vermin-
dert die Koumzentration von Ruthenium- und Jodverunreinigungen
im Eluat auf weniger als 0,2 °* 1_0‘4 '%. Obwohl die Riickhalte-
mittel widhreund verschiedener Verfahrensstufen zugésetzt werden
konnen, wird die Rutheniumverbiundung zweckméssiggrweise vor

der Ausfillungs- oder der Wiederausfidllungsstufe zugesetzt{

20988271089
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Die Jodverbindung wird vorzugsweise zusammen mit einem Stabili-

sationsmittel zugegeben.

Die Rilckhaltemittel konnen als Feststoffe, Pulver oder VOr-)
zugsweise als wiassrige Losung zugesetzt werden. In der Pfaxis
werden sie in einer "Riickhaltemittel-Menge" zugegeben.

Durch diesen Begriff wird eine zur Zuriickhaltung der Veruunrei-
nigungen ausreichenderMenge gekennzeichnet; durch die sich die
gésamte Verunreinigungskonzentration der erhalteunen Molybdﬁn-994
Losung herabsetzen 1%n5t. In der PraxXis werden Mengen von etwa
10 bis QQO und insbesondere voun etwa 50 bis 100 Mikrogramm

als geeignet verwendedt.

Wie gezeigt, sind die Rilckhaltemittel Ruthenium- und Jod-
verbindungen und vorzugsweise die Salze diescer Elemente.
Solche Verbindungen sind unter anderem Rutheniumchlorid,

Rutheniumnitrat, Rutheniumsulfat, Natriumjodid und Kaliumjodid.

Das durch das erfindungsgemdsse Verfahren hergestellte Molybdén-
Spaltprodukt ist in idealer Weise zur Herstellung von Aluminium-
oxidtrager verwendenden Generatoren geeignet. Im Gegensatz zu
bekannten Generatoreun, deren Herstellung mindestens 2 Stuuden
erfordert, konuen die erfindungsgemdsseun Generatoren bequem in
weniger als 5 Minuten hergestellt werden. Dariiber hinaus ist

bei der Belaéung des Aluminiumoxids mit dem 99Mo-Spaltprodukt
bei einem pH-Wert von 4 bis 9§ keine Behandlung des Triger-

99Tcm

materials erforderlich, und man erhdlt eine -Generator

mit einer hohen Aktivitdt und einem hohen Trenunfaktor.

209882/1089
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99Tcm—Geuera-

Durch Fortfall der  Tridgerbehandlung kﬁﬁnen
toren in erheblich kiirzerer Zeit hergestellt werdeun. D2 Molyb-
dﬁn—gg;Spaltprodukt verwendet wird, weist die aus dem Generator
erhaltene Technetium-99m-Losung eine erheblich hohere Kounzen-
tration auf als dies bisher mdglioh war. Die Ublidherweise
héchste erreichte Konzentration betrdgt weniger als 50 Milli-
cqrie pro ml. Im Gegensatz dazu konnen mit Molybd&n-99m ver-

Wendenden Generatoren Kounzentrationen von 1000 Mill:curie pro

ml und mehr hergestellt werden.

Tes Technetium—99ﬁ in der Sdule oder dem Beh&lter, welcher
99Mo—99Tcm-Aktivitﬁt enthdlt, kann zur Gewinnung des Techne-
tiums-99m, sobala dieses sich in s&urer, neutraler oder basi-
scher Lﬁsung nachgebildet hat, anschliessend z.B. durch Ab-
melken, PFiltrieren oder Zentrifugieren abgetrennt werden.

Die besten Ergebunisse erhdlt man, wenn das System mit 4 ml-
Portionen von Salzlosungeun eluiert wird. Dies wird durch Kon-
taktierung des Trigers mit dem gewlinschten Volumen Salzlésung'

und Sammeln des fliissigen Auteils durchgefiihrt.

Ein weiterer charakteristischer Vorteil des Verfahrens ist,
dass der Triager  und/oder das gesamte Elutiounssystem beispiels-
weise im Autoklaven bei den normalerweise vorgeschriebenen

Temperaturen und Driicken sterilisiert werden kaun.

‘Die radiometrische Analyse des eluierten Technetium-99m zeigt,
dass es bis zu 99 % des vorhandenen Technetium-99m enthilt und
das Radionuklid 1in einer Reinheit von mehr als 99,99 % vor-

-liegt. Die Gesamtverunreinigung mit Metallelementen betrigt
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X -4 X . ‘s .
wenliger als 1077'%, wie durch eine emissionsspektroskopische

Untersuchung festgestellt wurde.

Wird das Molybd&én-99 nmoch eiumal mit Ci—Benzoinbiim éusgeféllt
und die Losung mit Aktivkohle kontaktiert, liegt das Radio-
nuklid {iiblicherweise in einer Reinheit voun mindestens 99,99 4%
vor. Wird die Ausfidllung nur einmal vorgenommen und die Ldsung
mit silberbeschichteter Kohle, Tonenaustauscher und Aktivkohle
kéntaktiert, betridgt der Reinheitsgrad ebenfalls mindestens
99,99 %. Wird das Molybd&n-99 zweimal ausgef#ll+t und mit den
drei Adsorptionsmitteln kontaktiert, liegt es in einer Reinheit

voun mehr als 99,99 % vor.
Die Beispiele erlHutern die Erfindung.

Beispiel 1

Herstellung des primdren Targets

Ein 45,7 cm langes verglitetes, nahtloses (Nr. 304) Edelstahl- .
rohr (MIL-T-8504A) mit eiunem Aussendurchmesser von 2,54 cn

wird in Schwefelsdureldsung geréinigt und gewaschen. Das Rohr
wird innen ilber #B,1 em Linge galvanisch mit einem einheitlichen
dilnnen Film aus bis zu 9% % mit Uran-235 aungereichertem Uranaxid
beschichtet. Die galvanische Beschichtung wird durchgefﬂhrf,
indem zuerst aus einem Uranylunitrat in einer Konzeuiration vowu
0,042 Mol pro Liter und Ammoniumoxalat in einer Konzentration
von 0,125 Mol pro Liter enthaltenden wiHssrigen Bad, dessen pH miL
Ammoniak auf 7,2 eingestellt worden ist,ein ditmer Uranfilm auf die

innenflﬁche des Rohres aufgebracht wird. Dies geschieht durch
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60 miniitiges Anlegen eines elektiischen Stromes von 0,9 Amp.
mit einer Spannung von 1,5 V bei einer Temperatur vou 93 + 1%,
Der Z&linder wird jetzt aus dem galvanischen  Bad entferunt, mit
Wasser gewaschen, getrocknet und gewogen. Die endgﬁltige Uraﬁu
beschichtung wird mit einem éhnlichen gal#auiﬁcheﬁ Eéé durch-
gefihrt, wie es bei der Vorbeschichtung verwendet worden isf.
Die verwendete Temperatur betrégt 97 + 1°9¢ und eine koustante
Spannung von 1,5 V wird angelegt. Die Stromstérke #dndert sich
alle 15 Minuten vou 0,3 auf 0,6, 0,9 und wieder 0,3 Amp. wand
wird durch ein  Uhrwerk | geregelt. Der Elektfoly%
fliesst mit einem Durchsatz von 200 mi/Stunde durch den Zyliunder.
Die galvanische Béschichtungsgeschwindigkeit betfégt etwa 1,2 g
Uranoxid pro Stunde. Nach etwa 8 Stunden wird der Zyliuder aus
dem galvanischen Bad entfernt, gewascheu und getrockpet. Die
Zylinderéndeﬁ werden in Salpetersdure getaucht, dadurch etwa
3,8 cm der Uranoxidbeschichtungentfernt und auf diese Weise eine

" Beschichtung auf der Innenseite des Rohrs von 38,1 cm erhalten.,
- Diex Ldnge der Beschichtung ist willkiirlich gewdhlt. Es wird
eine Schicht mit einer Dicke voun 20 mg 235U pro om2 Rohrenober-
fldiche erhalten, d.h. eine Beschichtung von insgesamt 7 g Uran-
235. Das Gesamtgewicht der Uranbeschichtung wird gravimetrisch
bestimmt . Das beschichtete Rohr wird damm in Stickstoff auf
500°C erhitzt. Die Haftkraft der Beschichtung wird durch einen
Vibrationstest gepriift. Die Beschichtung bleibt trotz Tempera-
turschwankungen zwischen Raumtemperatur und SOOOC angéhaftet.
Die letztgenaunnte Témperatur von 500°C liegt deabei erheblich

iiber der bei der Bestrahlung erwarteten Temperatur von 33000.
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Durch die Tempceraturschwankungen und den Vibrationstest 18sen
sich weniger als 1 % der Uranbeschichtung des Rohres als pulve-

ra

ripe Kdrner.

Aufl die beiden Enden des Rohres werden an Ort und Stelle Ab-
schlusskappen in einer Heliumatmospbére aufgeaschwelsst, Die
plattennrtigén Teile fir den Rohryerschluss und den Deckelver-
schluss fiir die Bedlenungsdffnung bestehen aus Stahl Nr.%16 8/S.
Der hochstzuldssige Betriecbsdruck in einem solchen Stahlrohr be-.

trigt 63 kg/cm2 (ASME-Code flir Kernreaktoren der Klasse Bbei 340%).

Der beschichtbare Rohrbehdlter wird dann auf etwa 1 Atm mit Heliun
gefilllt, verschlossen und dann mit einem massénspektrometrischen
Leckageperit auf Undichtigleit gepriift. Der hichstzulidssige Ver-
lust durch Undichtigkeit betrigt 10_8 sce/Sekunde. Die Unverschrt-
heit der Edelstshlverschlusskeppen und der Schweissnihte wird bis
zu 250 Stunden lang beil 50000, in einem RKurztest beil 500°Cvuhd iﬁ
einem 21l4stindigen, durch Instrumente kontrollierten Bestrahlungs-
versuch, in dessen Verleuf die Strahlungsﬁberwaéhungseinriehtung

keine Undichtigkeit des primiren Targets anzeigte, bestatigt.

Beispiel 2

Bestrahlung deg Molybdan-99

Die zur Bestrahlung verwendete Einheit besteht aus einem das
Uran-235 enthaitenden, verschlossenen, primiren Target, das von '
elnem Sekundérbehalter eng umschlessen wird, Die im priméren
Target erzeugte Wirme wird durch den engen Gasschlitz zwischen
dem primdren Target und dem SekundiZrbehdlter hindurchgeleitet,

Zum Kopf und Boden des Sekundidrbehdlters filhrende Gasleitungeh

882/108¢9
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erlauben den Aufbau einer Heliumatmosphire und die Abnzhme eines
kleinen Nebenstroms fiir die Uberwachungsanlapge auf der Reaktor-
briicke.

Druck, Durchsatz Qnd Radioaktivitit des CGases werden gemessen,
Das abfliessende Gas wird vor seiner Einleitung in dic Abzugs-
leitung des Reaktorgebéudes tilber ein Solenold-geregeltes Absperr-
ventil einem Filter zugefiilhrt, Der Sekundirbehilter wird zen-
triert in einem Hﬁllrbhr-im Reaktorkern angeordnet und mif
Prim¥rwasser gekiihlt, welches durch die dabei gebildete ring-
férmige Offnung fligsst. Die Béétrahlungseinheit ist so angelegt,
dass sie nach der Entfernung aus dem Reaktor etwa 400 Curie

Molybddn-99 enthilt.

Das geméEss Belspiel 1 als primdres Target verwendete verschlosse-
ne Rohr wird in einem aus filr medizinische Zwecke geeignetem Edel-
stahl Nr. 304 hergestellen Sekundirbehilter angeordnet. Zur Er-
leichterung der genauen Placlerung und zur Vérhinderung des
Treibens der Einhelt im Wasser wird ein Bleilgewicht angebracht,
‘Eine Gasleltung befindet sich an der oberen Verschlusskappe und
eine zweite in der Nihe des unteren Endes der Kapsel (Gas-
leitungen 6,35 und 3,17 mm, OD Nr. 304 S/8). Durch diese Gas-
leltungen fliesst das als WHrmellbertragungsmedium zwischen dem
primdren Target und dém Sekunddrbehdlter zur Begrenzung_der Tem-
perafur des primiren Térgets auf den berechneten Wert Qon 33000

dienende Heliumgas.

r

Die obere Versehlusskappe besteht aus einem "CAJON"-Verschluss-
stick des Typs VCO, das unter Verwendung des WIG-Schweissver-

fshrens auf den BehdlterkOrper aufgeschweisst worden ist. Dieses
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Verschlufistiick wird durch einen versilberten Edelstzhl~O-Ring
abgedichtet. Der 0-Ring wird nach seiner Verwendung wepgeworfen,
Alle Schweissndhte und Durchgriffsstellen des Schkundidrbehilters

.werden mit Helium auf Undichtigkeit geprlift.

Der das primdre Target enthaltende Sekundirbehilter wird in
einem Hiillrohr im Reaktorkern aﬁgeordnet. Dieses Aluminiumrohr
(Nr. 6061) bildet einen 6,%5 mm breiten Spalt, durch den das
Kilhlwasser an dem Sekunddrbehdlter mit einer Mindestgeschwindig-
keit von 1,07 m/Sekunde vorbeifliesst., Es wird das Prim#rkiihl-
wasser des Reaktors mit Schwerkraftgefille verwendet. Priifstand-
‘messungen zeigen, dass eine Fiessgeschwindigkeit von mindestené

1,19 m/Sekunde erreicht wird,

Das den Sckunddrbehdlter und das primidre Target enthaltende HUll-
Arohr wird dann in den Kernreaktor hinabgelassen und mit einem
Neutronenfluss von % x 1015 n/cmg- sec 100 Stunden lang bestfahlt;
Anschliessend wird das primdre Target aus dem Reaktor entfernt,

in eine heisse Zelle gebracht, der plattenartige Verschluss ge-
bffnet und das primire Target mit einer selbstschliessenden Eine-

gangstffhung verbunden,

Belspiel 3

Chemlsche Verarbeltung von Molybddn-99

Nach 2U4stiindigem Abklingen der Radioaktivitit des bestrahlten
Target-Rohres wird es 10 Minuten lang in flUssigen Stickstoff o
getaucht. Anschliessend wird die Ausgangsdffnung des Rohres

mit einem Schlilssel gedffnet und an ein mit einem Mano-
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meter verburdenes réhrenartiges "T"-Transferteil angeschlossen,

, wélchcs zwel verschliessbare Auvsg-nigeSffnungen an den Enden des
" aufweist. Eine evakuierte 275 ml fassende Flasche wird mittels
eines Ventlils an das andere Ende des "T" engeschlossen und der
gas{rmige Spaltproduktabfall aus dem Behdlter entfernt. In dem

Behtlter wird dabei ein Unterdruck von weniger als 254 mm Queck-

silbers8ule sufrechterhalten.

Nach Abldithlung des Target-Rohres auf Raumtehperatur werden mit
eginew Heber 60 ml Schwcfelaéﬁre 2 n, welche 2,5 ml konzentrierte
Sulpetersdure enthalten, in das Target-Rohr gegeben.

Dus Target-Rohr wird denn auf elner Rotiermaschine mit einer
Warmesuelle eingespannt. Das ‘argetrwird rotiert, auf Temperatu-
ren von 90 bis 950C ervdrnt und bei diesen Temperaturen bei
cinem nicht tiber 5,9 kg/emg,hinausgehénden Druck U5 Minufen lang

. . . .. 0 .
ueitorrotiert, Anschlicssend wird des Terget aul 70°C azbgekiihlt.

Des Targctvwird dann in einen Schraubstock gespannt und eine
MusTiricrtasche an das T-Stilck angeschiossen, Die zur Ausfrier-
tasche filhrendrs Leltung ist mit eihcp Aluminiumoxidfalle zur Ent-
fernung des Jods versehen, Zur Entfernung des Wassers, des ver-
“bliebenen Jods und anderer radiosktiver Abfallprodukte ent-

hdlt die Ausfriertasche Calciumoxld, Calciumsulfat und Zeolithe.
Das Ventil im T-Stlick wird bié zur Erréichung eines Druckes von
etwa 1,7.kg/cm2 gedffnet. 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'flussigem Stiekstoff

geflillt., Nach .citercn 10 Minuten wird sie vollstindig mit {lis-

BAD Ofilateag.
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slgem Stickstoff gefriillt. Nach der vollstdndigen Entgasung be-
trﬁgt der Druck im Target weniger als 254 mm QuecksilbersHule,
Die Ausfriertasche wird nach einer halben Stunde entfernt und in
der heissen Zelle mit Hilfe eines Hebers der Druckausgleich

zwischen Target und Atmosphdre vorgenommen,

Anschliessend wird des Target-Rohr umgekippt und die das gelGste
Uran und die Spaltprodukte enthaltende SHureldsung miﬁtels eines
Ventils in eine 275 ml fassende, plastikbeschichtete, evakuierte -
Flasche ﬁberfuhrt. Das Target-Rohr wird jetzt auf der Rotier-
maschine eingespannt und mit einem Heber werden 25 ml O,% n
Schwefélsdure zugesetzt.rNach Eminlitigem Rotierén wird der
Druckausgleich zwischen dem Target und der Atmosphire vorgenommen,
Die saure WaschlOsung wird in die plastikbeschichtete Flasche
fiberfiihrt und das Target auf einer dafir vorgesehenen:Lagerflache
abgestellt, Zur Uranlsung werden 10 ml 20prozentiger Natrium-
sulfitldsung zugesetzt und das Ganze durch Schiitteln vermiécht.
Danach werden 15 ml einer 2%igen L8sung von o-Benzoinoxim in

0,4 n Natronlauge zur Ausfdllung des Molybdéns zugegeben, Nach
gutem Durchschiltteln wird die Losung 5 Minuten lang stehen ge-
lassen. Die SHurekonzentration betrigt eﬁwa 8 %, Die Lsung wird

dann noch einmal 5 Minuten lang in ein Eisbad gestellt.

Der Niederschleg wird mittels ciner mit einer Fritte verschenen
Glassiule (mittelfein) abfiltriert und die Flasche dann zweimal
mit 20 1l 0,1 n Schwefelsfure gewaschen., Die Waschflissigkeit

wird {iber eine regelbare Vakuumleitung durch die SHule gezggen.

Der Niederschlag in der Sdule wird dreimal mit 10 ml O,1 n Schwefd-
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sdure gewaschen. Dann wird der Druckausgleich hergestéllt,und
10 m1 0,6 n Nat;onlauge (die 1 ml 30prdzentigen Wasserstoff-
peroxid pro 100 ml enth#lt) in die SHule injiziert. Der gelOste
Niederschlag wird in eine saﬁbere, 20 ml Wassér enthaltende
Flasche iberflihrt, Die S#ule wird mit 10 ml NaOH-Losung und

10 ml Wasser gewaschen und die Waschflﬁssigkeit ebenfalls in
die Flasche f{berfithrt., Die Losung wird dann durech eine

1.x 8 cm KohlesHule geleitet und diese mit 20 ml O,2r1Natr0nlaﬁge
gewaschen., Nach 5 miniitigem Abkithlen in einem Eisbad werdeu zur .
Losung langsam 44 ml 9 n Schwefelsdure zugesetzt. Daun wird
2,5prozentige Kaliumpermanganatlosung bis zu einer gut sicht-
baren rosé oder braunen Farbe in kleinen Meungen zugesetzt.
Nach 10 minﬁtigeﬁ Abkithlen in einem Eisbad wird das Kalium-
pérmanganat durch tropfenweisen Zusatz von frisch hergestell-

ter schwef liger S&ure reduziert.

Sofort danach werden 15 ml einer gekithlten Lésung von 2 %

‘ A -Benzoinoxim in 0,4 n Natronlauge zugesetzt, dié Lisung ge~
schiittelt und 5 Minuten lahg in ein Eisbad gestellt. Der Nie-
derschlag wird wiedér abfiltriert und, wie oben besechrieben,
wieder in Natrounlauge gelost. Die Losung wird daun durch elue
2 x8 cm silberbeschichtete Kohle enthaltende Séﬁle und eine
1 x 8 cm anorganische Ionenaustauschersiule (HZO, Hersteller:
Bio-Rad Laboratories) geleitet. Die S&ulen werden daun mit

25 ml 0,2 n Natronlauge gewaschen.‘Zum Schlyss wird die LOsung
duich eine Aktivkohle eﬁthaltendg Séule in'éinen Behéltef iber-

a2l

fiuhrt.
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Die auf diese Weise erhaltene Molybd&n-ILdsung wird auf ihre
Konzentration und die Keinheit des Radionuklids (Millicurie/ '
ml) untersucht. Die Molybddn-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 Molybd&n-99 an anderen Spaltprodukten vorhanden.

209882/1088



(i

12231976

- 27 -

Patentaunspriiche

Verfahreun zur Herstellung von radioaktivem Molybd&n-99-
Spaltprodukt, dadurch gekennzeichunet,

dass es in folgenden Stufen durchgefﬁhrt wird :

(1) Bestrahien eines Uranmaterials,

(2) Losen des bestrahlten Uranmaterials - in wissriger

anorganischer Siure,

(3) Ausfillen . des Molybddn-99 aus der'erhaltenen Losung

mit ™ -Benzoinoxim,

(4) Abtremnmen wund Losen des Molybd#n-Niederschlags in
einer wissrigen lauge,

und (6) _
(5) Kontaktieren der basischen Molybdin-99-Ldsung mit min-

deztens einem Adsorptionsmittel zur selektiven Entfernung von
Verunreinigungen, ndmlich mit
(i) silberbeschichteter Kohle,

(ii) einem anorganischen Ionenaustauscher und/oder

(iii) Axtivkohle, und

(7) Isolieren des radioaktiven Molybd&n-99.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnetb, dass

Uranoxid als Uranmaterial verwendet wird.

Verfahren nach Aunspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass

Uranmetall als Uranmaterial verweundet wird.
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4. Verfahren nach Auspruch 1, dadurch gekeunnzeichuet, dass die
eanorganische Sdure aus einem Gemisch von Schwefel- und

Salpetersdure besteht.

5. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
anorganische SHdure aus einem Gemisch von Wasserstoffperoxid

und Schwefelsdure besteht.

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die
Ausfillung mit o -Benzoinoxim in Gegeunwart eines Stabilisa-

tors durchgefiihrt wird.

T. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekeunnzeichunet, dass

der Stabilisator Natriumsulfit ist.

8. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, dass

der Stabilisator schweflige SHure ist.

9. Verfahren nach Aunspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass

die alkelische Losung Natrounlauge ist.

10. Verfahren nach Aunspruch 1, dadurch gekeunzeichuet, dass

die alkalische Losung Kalilauge ist.

11. Verfahren nach Auspruch 1, dadurch gekeuunzeichnet, dass die -
wissrige alkalische Losung engesduert wird und die Stufen (3)

und (4) dann wiederholt werden. ' ‘

12. Verfahren nach Auspruch 1, dadurch gekeunzeichnet, dass der

Tonenaustauscher Zirkoniumoxid ist.
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Verfahren mnach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet dass
die Behandlung mit dem Adsorptlonsmittel (1) vor der m1t
dem Adsorptionsmittel (ii) durchgefifhrt wird. ‘

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch. gekennzeiohnet dass

die Behandlung mit dem Adsorptionsmittel (1) nach der mlt

dem Adsorptionsmittel (11) durchgefﬁhrt wird.

15. Verfashren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daés

16,

17

18.

19.

.20,

- zugesetzt wird.

die wissrige alkalische Losung nachustufe (5)tew, (6)angestuert

wird und dann die Stufen (3) (4) und (5) bzw. (6) wiederholt
werden.

Verfahren nach Anapruch 1, dadurch-gékehnzeichnét, dags
mindestens éin Rilckhaltemittel - zur Vérbesseé

rung des Reinheitsgrades von Molybdﬁn—99'verwendet_wird.

VYerfahren nach Aﬁspruch 16, dadurch gekennzéichnet, dass

das ~ Ruckhaltemibttel _ éine Rutheniumverbindung ist.

Verfahren nach Anspruch 17, dadurch'gekenuZGichnet, dass
dag Riickhaltemittel ' eine wissrige Ldsung von
Rutheniumehlorid ist,

Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass

das  Rilckheltemittel  uach Stufe (2) zugesetzt

’ wird.

Verfahren nach Anspruch 17, dadurgh gekeunzeichnet, dass

das RUckhaltemittel ~  im Verlauf von Stufe (3)

208882/1088
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24,

25,

26.

27.
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Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass
das Riickhaltemittel im Verlauf von Stufe (5)

zugesetzt wird,

Verfahren nach Anspruch 16, dadurch gekennzeichnet, dass

das Rilckhaltemittel ein Jodid ist.

Verfahren nach Auspruch 22, dadurch gekennzeichnet, . dass

das ° Rilckhaltemittel nach Stufe (2) zugesetzt

wird.

Verfahren nach Anspruch 22, dadurch gekennzeichnet, dass
das Rilckhaltemlittel im Verlauf von Stufe (3)

zugesetzt wird«

Verfahren nach Anspruch 22; dadurch gekennzeichnet, dass
das RUckhaltemittel . mnach Stufe (4) zugesetzt

wird,

Verfahren nach Anspruch 2%, dadurch gekennzeichnet, dass

das Rickhaltemittel - . gleichzeitig mit Natriumsul-

fit gemdss Anspruch 7 zugesetzt wird.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzéiohnet, dass
die wéssrige alkalische Ldsung angesduert, ein Oxydations-

mittel zgesetztwird und dern die Stufen (3) und (4) wieder-

‘ holt werden.
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Verfahren nach Auspruch 1, dadurch gekennzeichnet), dasé

die wissrige alkalische Lisung nach Stufe (5) aungesduert,

dann ein Oxydationsmittel zugesetz? wird und enschliessemi die

Stufen (3), (4) und (5) wiederholt werden. -

Verfahren nach Auspruch 27 und 28, dadurch gekennzeictnet,dass

das Oxydatiomsmii%21 Kaliumpermanganat ist.

Verfahren nach Auspruch 29, dadurch gekeunzeichnet, dass

das Oxydationsmittel Bromwasser ist.

Verfahren nach Anspruch 1; dadurch gekennzelchnet, dass

es in folgenden Stufen durchgefiihrt wird:

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

bracht ist,

(2) Losen des bestrahlten Uranoxids in einem wissrigen Ge-

misch aus Schwefel- und Salpetersiure,

(3) Zusatz eines Natriumsulfitstabilisators und eines
Rﬁckhaltemittels ~ aus Rutheniumchlorid und

Natriumjodid zur erhalteneun Lisung,
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" (4) Ausfdllen des Molybd#n-99 in Gegenwart eines Stabili-

sators aus der erhaltemnen Ldsung mit A -Benzoinoxim,

(5)7Abtrennen ‘und Losen des Molybdém-Niederschlags in

wassriger Natronlauge,

(6) Koutaktieren der Ldsung mit silberbeschichteter Kohle,

(7) Ans#uern der ILosung durch Zusatz eines Oxydations-

mittels und Wiederholen der Stufen (4) und (5),

(8) Kontaktieren der molybddnhaltigen Natronlauge mit sil-

berbeschichteter Kohle und Zirkoniumoxid,

(9) Kontaktieren der milybdinhaltigen Natrorlauge mit Aktivkohle, und

(10) Abtrennen vou Molybd#n-99.
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5 Silberbe~

schichtete Kohle

15 lonen-

austauscher

6 lonenaus- 6 Silberbeschich-~
tauscher tete Kohle
ba Aktivkohle
7
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