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RESUMEN

La Comision Nacional de Energia Atdmica es productora de *’Mo por fision,
isotopo de gran uso en medicina nuclear. Con el objetivo de simplificar el actual
proceso de produccion de *’Mo, acortar sus tiempos y reducir impurezas en el producto
final se buscaron métodos alternativos para las etapas de purificacion. En este trabajo se
disefiaron una variedad de nuevos materiales todos conteniendo carbén como base.
Estos materiales fueron estudiados encontrandose el material, las condiciones de
preparacion y trabajo Optimas, que aportan los mejores resultados de retencion de
molibdeno.

ABSTRACT

MATERIALS FOR MOLIBDENUM-99 PURIFICATION

The National Commission of Atomic Energy (CNEA) produce fission *’Mo,
isotope of great use in nuclear medicine. In order to simplifying the current *’Mo
production process, to shorten its duration and reduce impurities in the final product,
alternative methods for purification steps were looked for. In this work a variety of new
materials were designed, all of them with carbon. These materials were studied and a
material, the preparation and working conditions, which contribute with the best results
for molybdenum retention, were found.

INTRODUCCION

Actualmente el radioisétopo de mayor uso en medicina nuclear es el **"Tc. Su
precursor, el *’Mo, es producido mayoritariamente por fision de uranio de alto
enriquecimiento (*°U al 90%). En la Argentina, la Comision Nacional de Energia
Atémica produce desde hace mas de 15 afios, *’Mo por fision de uranio contenido en
blancos que son irradiados en el reactor RA-3 y procesados en las facilidades del Centro
Atdmico Ezeiza.'™

El actual proceso de produccion de *’Mo, cuenta en una de sus etapas
intermedias de purificacion con dos columnas conteniendo resinas de intercambio
anfoteras. Con el fin de simplificar el proceso, acortar los tiempos y reducir impurezas
se busca reemplazar dichas columnas, para lo cual se disefiaron y probaron materiales
glgue pudieran ser usados como etapa de purificacion en el proceso de produccion de

Mo.
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La utilizacion de carbon activo y de éste recubierto con plata para etapas de
purificacion de Mo figuran en la literatura, aunque no asi sus caracteristicas y
condiciones para su utilizacion.™

PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

Los materiales estudiados fueron:
= Carbon activo, Merck / para cromatografia gaseosa / 35 — 50 mesh. [C*]
= Carbon activo recubierto con plata metalica preparado segin métodos originales’

que involucran:

- Carbon activo (Merck (M) / para cromatografia gaseosa / 35 — 50 mesh), AgNO;
en distintas cantidades tal que permita recubrimientos del 26, 10 y 5% p/p de plata
y Acido Ascérbico como reductor. [C*(M)/Ag - 26%; C*(M)/Ag - 10%; C*(M)/Ag
- 5%)]

- Carbon activo (Norit — Bituminoso (B) / para soluciones / 12 — 40 mesh),
AgNO; tal que el recubrimiento sea del 10% p/p de plata y Acido Ascorbico como
reductor. [ C*(B)/Ag—10 % ]

- Carbon activo (Darco - Lignita (L) / para soluciones / 10 — 20 mesh), AgNO; tal
que el recubrimiento sea del 10% p/p de plata y Acido Ascorbico como reductor.
[C*(L)/Ag—10% ]

= Carbon impregnado con plomo que involucra, carbon activo (Merck / para
cromatografia gaseosa / 35 — 50 mesh), Pb(NO;)s,.

Considerando que los materiales en estudio se emplearian en una etapa de
purificacion de Mo inmediata posterior a una columna conteniendo resinas de
intercambio anidnico, se utilizd, en todos los casos, una solucion de carga idéntica a la
solucion de elucidén de esta ultima. Dicha solucion consta de Na,SO4, NaNQO;, NH;,
portador de Mo, Mo como radiotrazador y H,SO, o HNOj; para fijar la acidez.

Las experiencias se llevaron a cabo utilizando dos tipos de columnas: 1,6 cm de
diametro interno y 10 cm de altura (h/@ = 6) 6 1 cm de diametro interno y 10 cm de
altura (h/@=10).

La velocidad de carga fue: 1,5 cm/min. Luego de la carga se pasé una solucion
de lavado de H,SO4 o HNO; segin como haya sido la carga. También se estudio la
elucion del Mo retenido utilizando NaOH y/o NHj en distintas concentraciones.

En todas las experiencias se realizaron recolecciones sucesivas de 15 ml cada
una del residuo de carga, del lavado, y de la elucién. Dichas muestras se midieron en
una camara de ionizacion utilizando blindaje de plomo de 7 mm. Estos datos
permitieron visualizar y cuantificar las pérdidas en la carga, lavados y la eficiencia de la
elucion.

Para el célculo de los “porcentajes de retencion” se considero la actividad inicial
utilizada en cada caso y las pérdidas en residuos de carga y lavados. Para poder
visualizar los resultados a lo largo de las experiencias se realizaron dos tipos de
graficos. Uno de ellos, “Actividad (UCi/15ml) vs recoleccion”, muestra como son las
perdidas durante la experiencia a través de la actividad medida en la recoleccion. El otro
grafico, “% Actividad No pegada vs recoleccion”, siempre presentado junto con el
anterior, representa el porcentaje de actividad de *’Mo no retenido respecto de la
actividad inicial por cada 15 ml, con lo cual permite comparar con otras experiencias.



RESULTADOS

Los resultados hallados muestran que la utilizacion de carbén activo sin
tratamiento previo brinda retenciones de molibdeno muy bajas, del orden de un 50%.
Analizando el perfil obtenido a partir de las actividades en los residuos de carga, grafico
1, se observa claramente el frente cromatografico.

El carbon impregnado con plomo no es de utilidad dado que presenta pérdidas
de éste, bajo la forma de PbSO, finamente dividido.

Los materiales que constan de carbon recubierto con plata metalica demostraron
tener los porcentajes de retencion de Mo mas altos, que van desde un 60 — 90 %.

Experiencias realizadas con una misma solucion de carga pero donde se probd
en un caso el denominado C*(M)/Ag — 26% y en otro caso este mismo material
mezclado con carbon activo sin ningun tratamiento (denominado C*(M)/Ag — 26% +
C*) se observo que el primero lograba una retencion del 73% (grafico 2) mientras que el
segundo presentaba un resultado levemente superior igual al 77% (grafico 3).

Del andlisis de los resultados se pudo notar que la retencion de molibdeno
aumenta al disminuir la acidez en la soluciéon de carga; por ejemplo, experiencias
realizadas con un mismo material (C*(B)/Ag — 10%) al pasar de [H']=1,.9 M a1l Men la
solucion, las retenciones subieron de 60 al 76% como se puede observar en los graficos
4yS5.

También se observaron mejores resultados con el uso de HNO; en lugar de
H,S0,. Es decir, experiencias donde se utilizd6 C*(M)/Ag — 26% + C* y soluciones de
carga de igual pH preparadas en un caso con HNOs, permitieron alcanzar un 96% de
retencion, en cambio en las preparadas con H;SOy, se obtuvieron retenciones del 77%.
Estas experiencias se resumen en los graficos 6 y 3 respectivamente.

Considerando los resultados hallados, se utiliz6 una solucion de carga con
[H]=1M preparada con HNOs, y habiendo observado que el uso de C*(M)/Ag — 26%
presentaba resultados mas pobres que cuando se utilizaba éste mezclado con carbon
activo (sin ningln tratamiento) se optd por probar materiales con distintos porcentajes
de recubrimiento de plata. La retencion de molibdeno lograda al utilizar C*(M)/Ag —
10% fue del 87% (grafico 7) y la lograda con C*(M)/Ag — 5% fue del 84% (grafico 8).
Con lo cual se observa que no es solo la disminucién en el porcentaje de recubrimiento
sino también la presencia de carbon sin tratamiento lo que favorece al proceso
cromatografico en cuestion.

Las diferencias halladas entre los materiales C*(B)/Ag — 10 % y C*(L)/Ag — 10%
frente a condiciones de trabajo semejantes son muy poco significativas. Sin embargo las
diferencias entre C*(B)/Ag — 10 % y el C*(M)/Ag — 10 %, graficos 5 y 7 ya presentados,
son mucho mas notorias con retenciones del 76% y del 87% respectivamente, pudiendo
ser las causas de esta diferencia tanto la granulometria como el método de fabricacion
del carbon, dado que uno es para soluciones y el otro es para gases.

Para los materiales basados en carbon recubierto con plata la elucion mas
adecuada es aquella que se realiza con NH3; 1M o con NH; 1M seguida de NaOH 2M.
Sin embargo aunque los resultados alcanzan valores medianamente altos, llegando hasta
un 77%, las eluciones no son completas y los volimenes involucrados son altos.



CONCLUSIONES

e FEl carbon recubierto con plata metalica solo o bien mezclado con carbon,
demostro altos porcentajes de retencion bajo ciertas condiciones de preparacion y
utilizacion.

e Sin embargo, las eluciones presentaron dificultades dado que los porcentajes de
recuperacion de molibdeno no son adecuados para los fines productivos al igual
que los grandes voliimenes requeridos.

e Los resultados hasta aqui hallados son exitosos para la retencion de molibdeno, y
su posible utilizacién en produccidon requerira mejorar la elucién y evaluar el
grado de purificacion respecto de los restantes productos de fision.

e (abe destacar que aunque la investigacion aqui desarrollada tiene por principal
objetivo su aplicacién a un proceso productivo, el carbon recubierto con plata
metalica, su preparacion y utilizacion, en este trabajo estudiados, puede ser de
gran utilidad en numerosas areas de la radioquimica.
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GRAFICOS

Columna h/¢@ = 6.

Material absorbente: [C*(M)/Ag — 26%].

Solucion de carga: [HSO4]ina = 0,5 M.
Retencion: 73 %
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Grafico 5

Columna h/¢@ = 6.
Material absorbente: [C*(M)/Ag — 26% + C*].
Solucién de carga: [HNOz]finag = 1 M.
Retencion: 96 %
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Grafico 7

Columna h/¢@ = 10.

Material absorbente: [C*(M)/Ag —10%].

Solucion de carga: [HNOz]fina = 1 M.
Retencion: 87 %
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Columna h/¢@ = 10.

Material absorbente: [C*(M)/Ag — 5%].

Solucién de carga: [HNOsz]fina = 1 M.
Retencion: 84 %
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