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El radiontclido mas utilizado en medicina nuclear es el ®"Tc, cominmente se produce por medio de
un generador de **Mo-**"Tc, utilizando **Mo de fisidén. En el presente trabajo se realizé un generador
de ®Mo-*"Tc, partiendo de compuestos de magnesio y molibdeno los cuales se irradiaron después de
su sintesis, produciéndose las reacciones: ®Mo(n,y)*Mo y *Mg(n,y)*Mg , la sintesis de dichos
compuestos se llevo a cabo a partir de Mg(NO3),6H20 y de (NH4),MoO, en solucién. Se evaluaron las
caracteristicas de los generadores preparados tales como pureza radionuclida, radioquimica, quimica y
eficiencia de elucién, ademas se caracterizaron los compuestos sintetizados utilizando técnicas como:
DRX, SEM, TGA, AAN y espectroscopia de infrarrojo.

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 cromatogréafica cargada
con alimina, en donde el ®*Mo, producto de la fisién del > U, es adsorbido y eluido el *™TcO4?
mediante una solucion salina. La alimina adsorbe sélo el 0.2 % del **Mo, por lo que se requieren altas
actividades especificas de **Mo. La produccion de **Mo como resultado de la fisién, impone
separaciones radioquimicas que generan desechos radioactivos de mediana actividad [1,2]. Dadas
estas limitaciones, nuevos procedimientos de preparacion de generadores ®Mo/*"Tc, 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 nuclear **Mo(n,g)**Mo [3, 4,5].

Con el objeto de encontrar nuevas alternativas de produccién de generadores de *Mo/*®™ Tc, faciles
de producir y con altas eficiencias de elucion, en este trabajo se desarrollaron generadores a base de
compuestos de magnesio y molibdeno que fueron irradiados después de su sintesis, dada la corta vida
media del Unico radioisétopo producido por el magnesio: Mg (ti2= 9.46m ). En este trabajo se
determiné el efecto que tiene la relaciéon molar Mo:Mg y el lavado de los molibdatos de magnesio
sintetizados, en el desempefio de los generadores ®Mo/**"Tc. Parametros como: la eficiencia de
elucion, la pureza radionuclida, radioquimica y quimica de los eluatos fueron determinados. Se
caracterizaron los compuestos sintetizados para la preparacion de los generadores de Mo/*™Tc,
empleando diversas técnicas analiticas: microscopia electrénica de barrido de alto vacio (SEM),
analisis termogravimétrico (TGA), analisis por activacion neutrénica (AAN) y difraccion de rayos x
(DRX).
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Para realizar la sintesis de los molibdatos de magnesio primeramente se prepardé una solucién de
molibdato de amonio a partir de MoO3, sinterizado previamente a 650 ° C durante una hora a una
velocidad de 10 °/ min en una mufla marca VULCAN modelo 3-130 NDI, El MoO; fue disuelto en
NH,OH 2 M, para su disolucion y ajustado el pH a 7 o 4.5 utilizando HCI 4M. A esta solucion se
adicion6 MgNO3;6H,0 a una concentracion conocida, para formar los molibdatos de magnesio y se
ajusto el pH final de la solucion con HCI 4 M. En la Tabla | se presentan las condiciones de sintesis de
los compuestos preparados. Posteriormente los molibdatos se secaron utilizando una lampara de
infrarrojo, durante dos dias, después se trituraron y finalmente fueron secados en una estufa a 40 ° C.

Antes de su irradiacion cada compuesto de magnesio, se pesé y se dividié 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 ningun tratamiento
previo a la irradiacion, se les denominé molibdatos no lavados.

Tabla | Condiciones de preparacion de los molibdatos de magnesio

1 1:2 4.5 0.2:1 0.1M 5.5 1.1
2 1:2 4.5 1:2 0.1 M 5.5 0.9
3 1:2 4.5 2:1 0.1M 5.5 1.0
4 1.2 7 0.2:1 0.1 M 5.5 0.1
5 1:2 7 1:1 1M 5.5 1.0
6 1.2 10 0.2:1 0.1M 8.5 1.0

Aproximadamente 1 g de los molibdatos de magnesio no lavados y 0.7 g de los molibdatos lavados
fueron encapsulados en contenedores de polietiieno de alta densidad y se irradiaron en el reactor
TRIGA MARK 1l durante 2 horas con un flujo de 1.65 x 10 " ncm™®seg ~' en la unidad conocida como
tubo seco.

La preparacion de los generadores fue la misma descrita en previos trabajos [6,7]. Dichos compuestos
irradiados se utilizaron para la preparacién de los generadores de 9Mo/*®"Tc La pureza radioquimica
de los eluatos se determiné realizando cromatografia, sobre papel filtro [8].

Para determinar el volumen de elucién de cada generador, se construyeron curvas de elucion tomando
alicuotas de aproximadamente 0.10 mL y cuantificando su actividad en un detector de GeHp marca
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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), y 739.6 KeV (**Mo). En cuanto a las actividades
del ®*Mo y del ®*™Tc presentes en las columnas antes y después de cada elucién, estas se midieron en
la camara de ionizacion CAPINTEC modelo CRC-10R, la pureza radionuclida de todos los eluatos se
determiné comparando dichas actividades. Mientras que la eficiencia de elucién fue calculada
relacionando la actividad de *™Tc obtenida tedricamente a partir de la actividad de **Mo encontrada en
la columna, con la actividad obtenida de *™Tc en los eluatos.

El pH de los eluatos, la presencia de Al y de Mg™en éstos, se determinaron transcurridos
aproximadamente 30 dias, siguiendo el mismo procedimiento reportado en trabajos previos [6, 7,
10,11].

Para la caracterizacion de los diferentes compuestos de Mg-Mo sintetizados se utilizaron diversas
técnicas analiticas tales como: espectroscopia de infrarrojo (IR), difraccion de rayos X (DRX), analisis
por activacion neutronica (AAN), microscopia electrénica de barrido de alto vacio (SEM) y analisis
termogravimétrico (TGA).

Los molibdatos de magnesio fueron analizados por espectroscopia de infrarrojo mediante la técnica de
pastilla. El equipo utilizado fue un espectrofétometro Nicolote, modelo Magna- IR spectrometer 550,
con transformada de Fourier.

Los analisis de DRX se realizaron en un difractometro de rayos X marca Siemens modelo D5000,
equipado con un tubo de rayos X. El equipo se opero6 con el programa ININ 1, en un angulo 26, =2y
20, =70, step drive normal, step size 0.04, step time 1 segundo.

Para el analisis de AAN, tanto los estandares como los compuestos sintetizados se secaron para
mantener un peso constante. En el caso de las determinaciones de molibdeno, se colocaron dos
muestras y un estandar de molibdeno (MoO3) (50 mg) en un contenedor de polietileno de alta densidad
el cual se irradié durante 5 minutos con un flujo de neutrones térmicos de 1.65 x 10 ? ncm?seg ~' en
la unidad conocida como tubo seco del reactor TRIGA MARK Il del ININ. La muestra y el estandar se
dejaron decaer por aproximadamente una hora y posteriormente se analizaron en un detector de GeHp
durante 1000 segundos a 10 cm del detector, cuantificandose el pico de 181.1 KeV para determinar la
actividad del molibdeno. Para la determinacién de magnesio en los compuestos Mg-Mo, una muestra y
un estandar de magnesio (MgO) se colocaron en un contenedor de polietileno de alta densidad y se
irradiaron durante 15 segundos en el sistema SINCA del mismo reactor. Las muestras y los estandares
se cuantificaron inmediatamente después de ser irradiados, en un detector de GeHp, durante 100
segundos, utilizando el pico de 843.7 KeV para cuantificar la actividad del magnesio. El porcentaje de
magnesio y molibdeno presente en los molibdatos de magnesio sintetizados, se determiné utilizando la
ecuacioéon 1[12].
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En donde:

% A = porcentaje del elemento A

cps A = Actividad de A en la muestra problema / tiempo de conteo

cps E = Actividad de A en la muestra patrén / tiempo de conteo

mE = masa del patrén

mA = masa de la muestra problema

CE = % del elemento A en la muestra patron

A =Ln2/ 567.6s

t = tiempo transcurrido entre el conteo de la muestra y el patron en segundos

La Figura 1 nos muestra la influencia de la relacion molar Mg:Mo y del pH de las soluciones de
molibdatos utilizados en la preparacion de los molibdatos de magnesio con respecto a la eficiencia de
los generadores. Los molibdatos que se lavaron antes de ser irradiados son los que presentaron la
menor eficiencia. Mientras que en las matrices de generadores sintetizados con molibdatos de amonio
a un pH de 7 fueron los que tuvieron las mayores eficiencias, siendo estas superior al 80 %. Al
relacionar dichos datos con los obtenidos por difraccion de rayos X (ver Tabla Ill) tenemos que las
matrices de aquellos generadores que presentaron las mayores eficiencias estan constituidas
principalmente por MoO3;, ademas de otros compuestos no cristalinos constituidos por Mg, como lo
indican los resultados obtenidos al realizar un analisis cualitativo por fluorescencia de rayos X y analisis
cuantitativo por AAN (ver Tabla ).

En la Tabla Il se resumen los resultados de las caracteristicas de los eluatos de los diferentes
generadores preparados. Aquellos generadores donde se utilizaron matrices sintetizadas a base de
molibdatos de amonio con un pH de 4.5 o de 7 y relaciones de Mg:Mo 1:2, 1:1, fueron los que
presentaron las mejores purezas radionuclidas, sin embargo solamente el generador 5.1 presenté un
porcentaje de **Mo menor al 0.015%. La composicion de dicha matriz fue de un 33% de magnesio y un
42% de molibdeno, ademas se identificaron principalmente dos compuestos cristalinos: NH,MgCls;
6H,0, NH3(MoOs3); (ver Tabla lll).
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Figura 1 Eficiencia de generadores de 99Mo — 99mTc en funcidn de la relacién Mg:Mo y de el pH de (NH,),MoO,
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La pureza radioquimica fue superior al 90%, en la mayoria de los casos, siendo Unicamente los eluatos
de los generadores 2.1, 3.1 y 5.2 los que presentaron mas del 95% de %™ TcOy4". Al realizar un analisis
por difraccion de rayos X en las matrices de estos generadores se encontrd la presencia de diversos
polimeros de molibdeno estabilizados con magnesio o amonio, los cuales se indican en la Tabla Ill. En
cuanto a la pureza quimica el contenido de Al*® fue menor a 10 ppm en todos los eluatos, mientras que
en referencia al Mg en el caso de dos generadores (5.1 y 6.2) fue superior a 10 ppm. En cuanto al
volumen de elucion necesario para obtener la maxima actividad de *™Tc de los generadores, este se
encontr6 entre 2 y 3 mL, solamente el generador 5.1 fue superior, llegando a los 5 mL.

El pH final de los eluatos, siendo este primordialmente acido, es importante sefialar que el pH de los
aumento respecto de la primera elucion con las ultimas. Finalmente se evalud la coloracién de los
eluatos, Unicamente los compuestos preparados con molibdatos de amonio a un pH de 10 fueron los
que tuvieron eluatos ligeramente amarillos (Ver Tabla Il).

Es importante sefialar que al lavar las matrices de los generadores con agua destilada, son eluidos
todos los compuestos solubles como es el caso de los molibdatos de magnesio, por lo tanto solo
quedan en la matriz el MoO3; que no reacciond y los polimeros de molibdeno que se formaron, esto
coincide con los datos obtenido por difraccion de rayos X, donde en los compuestos lavados se
encontré principalmente MoQOs3, y en los no lavados se identificaron diversos compuestos de magnesio,
molibdeno y amonio (Ver Tabla llI).

Tabla Il Caracteristicas de los generadores de **Mo-*"Tc [6,7]

1.1 | 01M | 0.2:1 4.5 incoloros 2 1.16 77 79 < < 2.2-4
21 | 0.1M 1:2 4.5 incoloros 3 0.035 53.5 96 < < 5-6.3
3.1 | 0.1M 2:1 4.5 incoloros 2 1.23 57.5 99 < < 4.3-4.8
41 | 0.1M 0.2:1 7 incoloros 2 4.24 83.9 87 < < 2.7-3
5.1 ™ 1:1 7 incoloros 5 0 79.7 92 < > 3.4-4.2
5.2 ™M 1:1 7 incoloros 3 0.39 55.4 98 < < 4.6-5
6.1 | 0.1M | 0.21 10 inc- ama 2.5 1.6 79.3 90 < < 2.3-5.3
6.2 | 0.1IM | 0.2:1 10 amarillo 2.5 4.2 42.7 78 < > 2.9-3.7

En la figura 2a se muestra una micrografia del compuesto 1.1 donde se observan una sola fase
cristalina, constituida principalmente por molibdeno, como lo indicé el analisis por activacién neutronica,
y solo un 2.45% de magnesio presente. En la figura 2b se muestra la micrografia del compuesto 5.2,
donde se ve una fase amorfa oscura y otra fase cristalina brillante, al realizar el analisis puntual de la
composicion de cada una de estas fases se obtuvo que Ila fase cristalina esta constituida
principalmente por molibdeno y la amorfa de magnesio.



4Mo00O3.2NH5.H,O
(NH4)2M0301q,

MQM0207
3.1 NO 4.12 0.1M 1:2 4.5 4Mo003.2NH3.H,0
(NH4)2MO3O10,
MgM0207 MogO26
5.1 NO 42.3 33.37 ™ 1:1 7 NH, MgCl; 6H,0,
NH3(MOO3)3,
Si 64.9 0.88 1M 1:1 7 MoOs

Los analisis de espectroscopia de infrarrojo (figura 3) de los diversos compuestos sintetizados se
identificaron las bandas de absorcion del grupo amino en las regiones de 3400-3000, 1650-1550,
1430-1390 y 950-590 cm-1. Las dos primeras bandas del grupo amino son muy parecidas a las
bandas de absorcién mostradas por el agua, ocurriendo a 3550-3200 y 1630—1600 cm™. También se
identificaron las bandas de absorcion del enlace Mo-O en 660, 375 y 300 cm™. En la bibliografia esta
reportado que los enlaces del magnesio aparecen en las regiones de 660, 375-330 cm™ y que el anion
NOs? absorbe en las regiones de 1380-1350 y 840-815 cm’', pero no fue posible identificarlas debido
a las limitaciones del equipo [12,13].
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Figura 2 a) Molibdato 1.1 visto a 1000x y b) Molibdato 5.1 visto a 2000x.
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Los andlisis termogravimétricos de las matrices de los generadores mostraron en general
comportamientos muy similares (ver Fig. 4). Las pérdidas de masa mas significativas se presentaron
poco después de los 200°C y a 750° C.
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Considerando que un generador adecuado para ser utilizado con fines medicos es aquel que presenta
una eficiencia mayor al 80 %, menos de 0.015 % de **Mo, una pureza radioquimica mayor al 90 %, un
pH de elucion entre 5.5 y 7.5, un volumen de elucién menor a 5 mL y menos de 10 ppm de otros
contaminantes como aluminio y magnesio ademas de presentar eluatos incoloros; entonces podemos
considerar que el mejor de todos los generadores preparados fue el compuesto 5.1, donde el volumen
de elucién necesario para obtener la maxima actividad de 99" Tc fue de 5 mL y los eluatos fueron
incoloros, no se detectd la presencia de **Mo, la pureza radioquimica fue del 92% y su eficiencia del
79.7%, en cuanto a la pureza quimica, el contenido de Al** en solucién fue menor a 10 ppm, sin
embargo la cantidad de Mg*fue superior a 10 ppm.

La caracterizacion de dicho compuesto por difraccion de rayos X revelo la presencia de MoOjs cristalino
y de compuestos amorfos de magnesio, ya que por difracciéon de rayos X no se detectaron, pero al
hacer el analisis por activacion, se tuvo un 33% de magnesio presente en la masa de dicho compuesto.
De manera general podemos decir que en los compuestos lavados antes de ser irradiados predomind
el triéxido de molibdeno cristalizado, mientras que en aquellos compuestos que no se lavaron antes de
irradiarse, se encontraron diversas sales de amonio y magnesio.
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