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Resumen

El sistema generador de radionticlidos més difundido, y utilizado en el mundo, es el
*Mo/”™ Tc. Estos utilizan *Mo, producto de fision del 2U de muy alta actividad
especifica, adsorbido sobre altimina (0.2 % de *Mo/gramo de alimina). Una alternativa
para la produccién de generadores de baja actividad especifica, via la reaccion
®Mo(n,y)**Mo, se basa en la utilizacién compuestos a base de molibdatos, como matrices
de los generadores Mo /™Tc. En este trabajo se propone desarrollar un generador a
base de compuestos de molibdatos de magnesio, que podrian ser irradiados después de su
sintesis, dada la corta vida media del unico radioisétopo producido por el magnesio: *’Mg
(tiz= 9.46m ). En este trabajo se estudiaron dos pardmetros, fundamentales en la
preparacién de los molibdatos de magnesio, matrices de los generadores *Mo/*™ Tc, y su
influencia en la eficiencia y pureza radionuclica: el lavado de los geles previé a su
irradiaciéon y la relacién molar Mo:Mg. Los molibdatos de magnesio no lavados
presentan mayores eficiencias (72%), pero no cumplen con un porcentaje menor al
0.015% de * Mo, ni con una pureza radioquimica del 90%, excepto cuando se utiliza la
relacion molar Mo: Mg de 1:1.08 1la cual proporcionan los mejores resultados.

1. INTRODUCCION

El sistema generador de radionuclidos mas difundido, utilizado y comercializado en el mundo, es
el *Mo/**™ Tc. Comercialmente los generadores de *™ Tc utilizan una columna cromatografica
cargada con alumina, en donde el 99Mo, producto de la fisién del 235 U, es adsorbido y eluido €l
#"Tc0,? mediante una solucion salina. La alumina adsorbe sélo el 0.2 % del %Mo, por lo que se
requieren altas actividades especificas de *’Mo. Por otra parte, la produccién de Mo como
resultado de la fision, impone separaciones radioquimicas que generan significativas cantidades
de desechos radioactivos de mediana actividad, e inflingen elaboradas manipulaciones
radioquimicas [1,2]. Dadas estas limitaciones, nuevos procedimientos de preparacion de
generadores “’Mo/*™ T¢, de baja o mediana actividad especifica, que guarden las mismas
caracteristicas de calidad y pureza que las obtenidas por el generador tradicional, via la reaccion
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nuclear ®Mo(n,y)*Mo, son objeto de estudio en numerosos paises y particularmente importantes
para zonas cuyas capacidades nucleares son medianas o0 bajas, como es el caso de nuestro pais,
que tendrian la posibilidad de producir dichos generadores con sus propios recursos técnicos y
econémicos, de ahi la importancia de obtener nuevas vias de produccion del *™ Tc [3, 4,5].

Investigaciones realizadas con geles de molibdato de zirconio, que actian como matriz de los
generadores de **Mo/®™ Tc, han mostrado que puede incorporarse hasta un 30 % en peso del
%Mo, producido via la reaccion nuclear Mo (n,y) **Mo. En estos trabajos se ha demostrado que
la irradiacion de los geles previamente sintetizados afectan de manera importante las eficiencias
de los generadores, por lo que es necesario realizar la sintesis de dichos geles partiendo de
%Mo0s, situacién que implica el uso de sistemas de sintesis adecuados para la manipulacién de
materiales activos y que consumen por lo menos 7 horas de proceso [1,2,4,7,8,9,10,11].

Asi pues, con el objeto de encontrar nuevas alternativas de produccién de generadores de
PMo/®™ T, faciles de producir y con altas eficiencias de elucién, se propone en este trabajo
desarrollar un generador a base de compuestos de magnesio y molibdeno, que podrian ser
irradiados después de su sintesis, dada la corta vida media del Unico radioisétopo producido por
el magnesio: Mg (ti;= 9.46m ). No se han reportado trabajos en relacion a este tipo de
compuestos, siendo entonces indispensable, realizar estudios sobre la formacion y
comportamiento de éstos en relacién a sus funciones de matriz de los generados de **Mo/*™ Tc.
En este trabajo se determiné el efecto que tiene la relacion molar Mo:Mg y el lavado de los
molibdatos de magnesio sintetizados, en el desempefio de los generadores **Mo/*™Tc,
pardmetros como la eficiencia de elucion, la pureza radiondclida, radioquimica y quimica de los
eluatos fueron determinados en cada caso.

2. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

2.1. Sintesis de Molibdatos de Magnesio

La sintesis de los molibdatos de magnesio, consta de dos partes: primeramente se prepar6é una
solucion de molibdato de amonio a partir de 1 g de MoQsg, sinterizado previamente a 650 ° C
durante una hora a una velocidad de 10 °/ min, el cual fue puesto en contacto con 7.3 mL de
NH4OH 2 M, para su disolucidn. La reaccién entre el éxido de molibdeno y el hidréxido de
amonio tomo alrededor 6 horas, siendo su pH final de alrededor de 7. Por otro lado se prepard
una solucion de MgCl, 0.5 M, la cual fue adicionada gota a gota, mediante una bureta, a la
solucion de molibdato de amonio, para forma los molibdatos de magnesio. El pH de la reaccion
entre ambos reactivos fue seguida potenciométricamente mediante un potenciémetro marca
Hanna Instruments, Model PH301, con un electrodo de vidrio HI 1131. En la Tabla No. 1 se
describen las condiciones a las cuales fueron preparados los cuatro diferentes molibdatos de
magnesio.

Previé a la sintesis de los geles, se realizaron estudios del comportamiento acido base de la
solucion de MgCl , 0.5 M, titulando 10 mL de la solucién de magnesio con HCI 0.1 My
posteriormente esa misma cantidad de solucién de magnesio, con NH4,OH 1 M. El registro de la
variacion de pH se llevo cabo potenciométricamente.
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Una vez sintetizada la solucién de molibdato de magnesio, es necesario inducir su precipitacion
ajustando el pH final de la solucion, utilizando HCI 4 M (Tabla No.l). Asi pues, un estudio acido-
base fue realizado previamente al ajuste del pH de los molibdatos de magnesio con el fin de
determinar el valor de pH al cual los molibdatos precipitan. Este estudié fue realizado
potenciométricamente utilizando como titulante HCI 4 M.

Tabla I Condiciones de preparacion de los molibdatos de magnesio

No. MoO3; |NH4OH | NH;OH:Mo0O3 | pH de la| MgCl, | pH de la| Mo:Mg pH
compuesto |  (g) 2M solucion| 0.5M |solucion ajustado
(mL) (mL) con HCI

1.0020 | 7.3 1:2 7.420 9 6.6785 | 1:0.64 0.05

1.0022 | 7.3 1:2 7.100 | 165 | 6.144 | 1:1.18 0.49

1.0061 | 7.3 1:2 7.098 13 6.206 | 1:1.08 | 0.319

4* 1.0009 | 7.3 1:2 7.474 15 6.466 | 1:0.93 | 0.466

*En este compuesto se invirti6 el orden de adicion seguido en la preparacién de los otros compuestos.

Los molibdatos de magnesio son entonces secados mediante una lampara de infrarrojo, durante
un dia, después triturados en un mortero de agata y finalmente secados en una estufa a 40°C por
un dia.

Antes de su irradiacion cada gel se peso y se dividid en dos porciones; una de estas porciones fue
lavada con 200 mL de agua destilada y se secd por 24 horas a 40 °C, a estos molibdatos los
nombraremos como lavados y al resto del material que no sufrié ningin tratamiento previo a la
irradiacion, se les denomind molibdatos no lavados.

2.2. Irradiacion de Molibdatos de Magnesio

Aproximadamente 0.2 g de los molibdatos no lavados y 0.7 g de los molibdatos lavados fueron
encapsulados en contenedores de polietileno de alta densidad. Posteriormente se irradiaron en el
reactor TRIGA MARK 111 durante 2 horas con un flujo de 1.65 x 10 **n . cm™. seg .

2.3. Preparacion de Generadores *Mo/®"Tc

Los geles irradiados se depositaron en una columna cromatogréafica de vidrio, marca Wheaton (80
X 12mm) que contiene un soporte interno de fibra de vidrio. Antes de introducirlos a las
columnas, éstas fueron preparadas de la siguiente forma: se colocé papel filtro Whatman No. 1,
ajustado al diametro de la columna, seguido de 1g de alumina acidifica, nuevamente se coloco
otro papel filtro y finalmente los **Mo-molibdatos de magnesio y sobre éste otra porcién mas de
papel filtro Whatman No. 1.
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La alumina acidificada fue preparada poniendo en contacto aproximadamente 10 g de Al,O3
neutro (pH = 7 marca Fluka) con 100 mL de HCI 1M durante un dia, posteriormente la alimina
se filtré y seco.

Las columnas se lavaron con 50 mL de solucién de NaCl al 0.9% y fueron eluidas cada 23 horas
durante una semana.

2.4. Caracteristicas de los Generadores **Mo/*®"Tc

Se construyeron curvas de elucion tomando alicuotas de aproximadamente 0.14 mL vy
cuantificando su actividad en un detector de GeHp marca Canberra, mod. 7229P, a una distancia
de 5 cm entre el detector y la muestra, durante 60 segundos, tomando las areas de los picos de
140.5 KeV (¥™Tc), 181.1 KeV (** Mo) y 739.6 KeV (*°Mo), utilizando estos datos se determiné
la pureza radioniclida de cada eluato. La actividad del **Mo y del *™Tc presentes en las
columnas antes y después de cada elucion se determiné en la cAmara de ionizacion CAPINTEC
modelo CRC-10R. Asi pues la eficiencia de elucion fue determinada relacionando la actividad de
9MT¢ obtenida te6ricamente a partir de la actividad de ®Mo encontrada en la columna, con la
actividad obtenida de **™Tc en los eluatos.

La determinacién de la pureza radioquimica de los eluatos, se realizd en cromatografia sobre
papel filtro Whatman No. 1, utilizando una fase maévil con la siguiente composicion: 25 % agua y
85 % metanol. El tecnecio en su forma quimica: *™ TcO,~, presenta un Rf de 0.6 a 0.7 bajo estas
condiciones [7].

Transcurridos 30 dias se determind el pH de los eluatos potenciométricamente y la presencia de
Al en éstos. La presencia de aluminio se determind de la siguiente manera: se impregné una tira
de papel filtro Whatman No. 1 (1.5 x 5 cm) con el reactivo de aluminona , sobre la cual se aplica
una solucién patrén de 10 ppm de Al ¥ 'y una gota de eluato, comparandose las intensidades
relativas de las coloraciones obtenidas [7].

La aluminona fue preparada de la siguiente forma: en un matraz aforado de 500 mL se disuelven
en agua destilada, 77 g de acetato de amonio, hasta disolucion total de la sal. Después se adiciona
a la solucién anterior 12.5 mL de HCI (dilucién 1:4 con agua destilada); por otra parte se disuelve
1g de aurinticarboxilato de amonio en 50 mL de agua destilada, esta solucién se agrega al matraz
aforado. Finalmente se adiciona a este matraz 0.5 g de goma arabiga disueltos en 50 mL de agua
destilada. Se completa el volumen de 500 mL con agua destilada, de la solucion final se toman 20
mL y se lleva a un volumen de 100 mL con agua destilada.

3. RESULTADOS
3.1 Sintesis de Molibdatos de magnesio
El objetivo de realizar el estudio del comportamiento acido—base de la sal de magnesio era

conocer el comportamiento la solucion de MgCl, al modificar el pH. La Figuras 1ay 1b muestran
la variacién de pH al adicionar a las soluciones de MgCl,, HCI y NH4OH. El pH inicial de las
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soluciones de cloruro de magnesio se encuentran alrededor de 6.2-6.4, produciéndose dos grandes
saltos de pH cuando se adicionan alrededor de 0.02 mmoles, tanto de HClI como de NH,OH,
Ilegando a dos mesetas, en donde el pH practicamente no varia ain cuando se adicionan OH™ o
H" a la solucién. La solucion no presenta ningin cambio de color o presencia de precitado en
todo el intervalo de pH estudiado.

10.0

d

8.0 1

pH

7.5
7.0 1
6.5 1

6.0 +

55 ; : ; : ; . . .
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25
mmol de NH,OH

Figura la. Comportamiento de una solucion de MgCl, en un pH basico

pH
w
1

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08 0.10
mmol de HCI

Figura 1b. Comportamiento de una solucion de MgCl, a un pH acido.
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Figura 2. Variacién de pH agregando MgCl, 0.5 M a la solucion de MoO3z/NH,
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w
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mmol de HCI 4M

Figura 3. Ajuste de pH de los molibdatos de magnesio con HCI 4M.

La Figura 2 muestra la variacion del pH conforme la solucion de cloruro de magnesio se fue
adicionando a las soluciones de molibdatos; como puede observarse, el pH tiende a disminuir
ligeramente de 7.4 a 6.8, manteniéndose constante a este valor.

En la figura 3 se observa la variacion del pH en la solucién de molibdatos de magnesio, al
acidificar la solucidn, hasta llegar a un punto cercano a cero, en el cual se da la precipitacion de

Memorias CIC Canctn 2004 en CDROM 6/11 Proceedings 1JM Cancun 2004 on CDROM



Congreso Internacional Conjunto Cancuiin 2004 LAS/ANS-SNM-SMSR /International Joint Meeting Cancun 2004 LAS/ANS-SNM-SMSR

estos compuestos. Alrededor de 1.5 de pH, hay una disminucién abrupta del valor de pH, debajo
de este valor el molibdato de magnesio comienza a precipitar.

2.4. Caracteristicas de los Generadores **Mo/*®"Tc

La Figura 4 nos muestra la relacion existente entre los moles de magnesio utilizados en la
preparacion del gel con respecto a la eficiencia que este presenta. Cuando la relacion molar Mo:
Mg es de 1:0.64 se obtiene la mayor eficiencia y esta va disminuyendo conforme se aumenta la
cantidad de moles de magnesio respecto a los moles de molibdeno. También se puede observar
que los geles lavados presentan una mayor eficiencia comparados con los geles no lavados
preparados a las mismas relaciones molares.

La pureza radion(clida de los eluatos esta reportada en relacién a la cantidad de **Mo presente en
éstos. En la figura 5 se muestra que el lavado de los geles influye en el porcentaje de molibdeno
presente en los eluatos, ya que los geles lavados presentan un porcentaje de * Mo mucho mayor
que aquellos que no fueron lavados. Cuando la relacién Mo: Mg se acerca 1:1 el porcentaje de %
Mo aumenta, es decir disminuye la pureza radionuclida de los eluatos

I Lavados
[ No lavados

70—-
60
50 ]
10

30 H

% Eficiencia

20

10 H

0

Mo01:0.93 Mg Mo01:0.93Mg Mo01:1.08Mg Mo1:1.18Mg
Moles de magnesio

Figura 4 Eficiencia del generador en funcién de la relaciéon molar Mo:Mg, Mo=1
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Figura 5. Pureza radiontclida (% *Mo) de los eluatos en funcién de la relacién molar

Mo:Mg. Mo=1
I No lavados
1004 [ Lavados
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80
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(on
2 ]
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o _
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Mo 1: 0.64 Mg Mo1:0.93Mg Mo1:1.08 Mg Mo 1:1.18 Mg

Moles de magnesio

Figura 6. Pureza radioquimica (% **™ TcO, ) de los eluatos en funcién de la relacion
molar Mo:Mg. Mo=1.

En cuanto a la pureza radioquimica se puede observar en la Figura 6, que cuando aumenta la
cantidad de moles de magnesio, respecto a la cantidad de moles de molibdeno, la pureza
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radioquimica disminuye, excepto en el molibdato cuya relacion Mo:Mg es 1:1.08, donde se
obtiene la mayor pureza radioquimica. Ademas de ésto también se nota la influencia del lavado
en los geles, puestos que aquellos que fueron lavados aumentaron su pureza radioguimica
respecto al mismo gel no lavado, excepto el gel mencionado antes con una relacion 1: 1.08.
Purezas radioquimicas superiores al 80 % nos indican que el **™ Tc presente en los eluatos se
encuentra practicamente bajo la forma quimica *™ TcO, ~. En el caso de los eluatos con bajas
purezas radioquimicas, esto nos sugiere que el **™ Tc se encuentre en otros estados de oxidacion.

Los eluatos obtenidos en las diferentes eluciones tuvieron valores de pH que van de 4.5 a 5.6. En
la figura 7 se muestran las curvas de elucién obtenidas en los generadores **Mo/*™Tc preparados
con *Mo-molibdatos de magnesio a diferentes relaciones molares Mo:Mg. En los compuestos
lavados el volumen de elucién con el que se obtuvo la mayor cantidad de *™Tc fue de 2 mL de
NaCl 0.9 % y en aquellos que no fueron lavados, éste aumento hasta 3 mL. EI molibdato
preparado con la relacion molar Mo:Mg 1:0.93 es el que presenta el menor volumen de elucion,
aproximadamente 1.5mL.

En relacién a la presencia de AI**, las pruebas realizadas en todos nuestros eluatos, muestran que
éstos contenian menos de 10 ppm de aluminio.

Mo 1: 0.64 Mg
600 ] e Mo 1:1.08 Mg
550 ] v Mo 1: 0.93 Mg
500 ] v v Mo1:1.18 Mg

Actividad Tc-99m (cps)

mL de NaCl al 0.9%

7a. Curvas de elucién de los generadores **Mo/**™Tc a base de **Mo-molibdatos de
magnesio lavados.
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= Mo 1l:1.18 Mg
. e Mo 1:1.08 Mg
600 Mo 1: 0.93 Mg

Actividad Tc-99m (cps)

mL de NaCl 0.9%

Figura 7b. Curvas de elucion de los generadores *Mo/®™Tc a base de **Mo-molibdatos de
magnesio no lavados

4. CONCLUSIONES

Si se considera que un generador adecuado es aquel que presenta una eficiencia mayor al 80 %,
menos de 0.015 % de **Mo, una pureza radioguimica mayor al 90 %, un pH de elucién entre 5.5
y 7.5, un volumen de elucion menor a 5 mL y menos de 10 ppm de otros contaminantes como
aluminio, entonces de acuerdo a estos parametros, el mejor molibdato de magnesio, para ser
utilizado como matriz de los generadores **Mo/®™Tc es el que presenta la relacién molar Mo:Mg
igual a 1: 1.08.

El molibdato de magnesio preparado con la relacion molar Mo:Mg igual a 1: 1.08 y que ademas
no se lava previamente a la irradiacion, es el que presenta un pureza radioquimica del 90 %, lo
cual indica la presencia de %™ TcO,4 en sus eluatos, un porcentaje de **Mo menor a 0.015%, un
pH de los eluatos de entre 5.4 y 5.6, ademas de un volumen de elucién de 1.5 mL a 3 mL con
una solucién de NaCl al 0.9% y un contenido de aluminio en los eluatos menor a 10 ppm. Sin
embargo su eficiencia es menor al 80 %, ya que se encuentra en un intervalo de entre 50% vy
60%. El molibdato de magnesio preparado a la relacion molar Mo:Mg igual a 1: 0.64 presenta
la eficiencia mas alta, 72.2 %, pero no cumple con los otros parametros requeridos, ya que
presenta 0.022 % de ®*Mo, una pureza radioquimica del 72 %, y un pH de sus eluatos de entre 3.8
y 4.2 aunque el volumen de elucion es de 3 mL de NaCl al 0.9 % y el contenido de aluminio es
menor a 10 ppm.
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