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“ESTUDIOS DE INVESTIGACION Y OPTIMIZACION DE LOS PARAMETROS
'DEL PROCESO DE OBTENCION DE YODO-131 DEL ININ”

RESUMEN
Este proyecto fue llevado a cabo en el Instituto Nacional de Investigaciones
Nucleares, Centro Nuclear de México (ININ), con el nombre “ Un Nuevo Método
para Obtener | por Irradiacién Neutrénica de TeO,y su Destilacién Seca”.
Este trabajo establece los pardmetros éptimos para producir '*'l por irradiacion
neutrénica vy fundicién de TeQ, sinterizado. El TeO, de alta pureza fue producido
agregando HNO, al telurio metélico (Merck 8100) y calentando varias muestras a
diferentes temperaturas hasta sequedad en presencia de una corriente de aire.
Fueron obtenidas las dptimas condiciones de temperatura y velocidad de
reaccion, asi como de secado vy sinterizado, para obtener cristales de TeO, con
alta pureza capaces de retener al 'l producido por el decaimiento radiactivo.
Después de secado y purificado por el calentamiento, el TeO, fue sinterizado,
aplicando una temperatura préxima a su punto de fusion por pocos minutos,
suficientes para crear cavidades en medio de su estructura cristalina, donde ef ™|
en forma de gas producido por el decaimiento del isétopo '*'Te sea retenido, una
vez que el TeO, es bombardeado con neutrones termicos en el reactor nuclear.
Entonces, se inducen las reacciones Te(n, y)®'Te™ (1% = 30 h) y ™T(n, v)"*'Te
(t2 = 24.8 m} con un tiempo de irradiacién 6ptimo de 2.5 h.
Después de un tiempo de enfriamiento de 36 h se procede a !a destilacién del
*, colocando la fuente radiactiva dentro de.un horo eléctrico, en una celda
caliente, donde existe una presion negativa de 0.5 cm de agua.
Entonces, se calienta el horno gradualmente {733- 800 °C). Desde los 400 °C los
vapores que contienen el "'l son bombeados a dos soluciones . La primera es
NaOH 0.1 M, v la segunda es Na, CO; 0.02 M més NaHCO,; 2.5 x 10° M(40 %).
Los vapores remanentes pasan por un filtro de carbdn activado antes de ser
liberados. La primera solucién gue contiene NaOH 0.1M recupera el 99.9 % de la
actividad total del "'l bombeado. '
El producto obtenido se regula a un pH = 7-9, y es distribuido para su consumo.
La actividad remanente se queda en la segunda solucién y en el filtro de carbdn
activado '
Los experimentos anteriores, fuercn realizados con el fin de establecer las
condiciones ¢ptimas de produccién de ™': rendimiento, pureza quimica v
radioguimica, control de calidad y radioldgico, asi como costo de produccién.,
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“STUDY OF RESEARCH TO OPTIMISE THE BRODUCTION PROCESS OF
IODINE-131 AT ININ*

SUMMARY

This project was carried on by the National Institute of Nuclear Research, in the
Nuclear Center of Mexico (ININ), and it was called * A new method to obtain ™|
by neutron irradiation and dry distillation.”

This work describes the optimal parameters to produce 1l by neutron irradiation
and melting of sintered tellurium dioxide. High purity TeO, was produced by
adding HNO; to metallic tellurium (Merck No. 81Q0) and heating at different
temperatures till dryness, in presence of an air flow. The optimal conditions of
temperature, reaction rate, drying and sintering were established, to obtain high
purity TeO, crystals where the retention of ™| formed by the radioactive decay of
"Te was the best one.

After drying and purifying by further heating, TeO is sintered, which means it is
taken to nearly its melting point during few minutes in order to create cavities
inside the crystalline structure, where gaseous'™'l produced by '™'Te radioactive
decay must be adsorbed, once the sintered TeO, has been bombarded with
thermal neutrons in a nuclear reactor. The following nuclear reactions are
induced: Te(n, y)'*'Te™ {t'2 = 30 h) and *Te(n, y)*'Te (t% = 24.8 m) during an
optimal irradiation time of 2.5 h.

After an optimal cooling time of 96 h, the radicactive source is put in a small
electric oven enclosed in an airtight box where a negative pressure is kept along
the experiment {0.5 cm of water).

It is heated gradually till melting {733 - 800 °C). From 400 °C on the vapors from
the oven are pumped out and bubbled in 2 solutions. First one is 0.1 M NaOH and
second one is 0.02 M Na, CO, plus 2.5 x 10° M NaHCO, (40 %).

Vapors bubbled in the solutions passed an activated carbon filter before being
released. The first so!utson (0.1 M NaOH) catches 99.9 % of radicactive |
pumped out.

This solution is dilsted and the pH fixed at a suitable value (7 - 9) before being
distributed for its use. The residual activity remains in the second sofution and the-
activated carbon filter.

These experiments were carried on with the aim to establish the optimal
conditions of "I production: yielding, chemicalland radiochemical purity, quahty
and radiological control, as well as production ¢ st
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RESUMEN
Este proyecto fue llevado a cabo en el Instituto Nacional de [nvestigaciones
Nucleares, Centro Nuclear de México (ININ), con el nombre * Un Nuevo Método
para Obtener '®'l por krradiacion Neutronica de TeO,y su Destilacion Seca”.
Este trabajo establece los pardmetros optimos para producir N por irradiaciéon
neutrénica y fundicion de TeQ, sinterizado. El TeO, de alta pureza fue producido
agregando HNO, al telurio metélico {Merck 8100C) y calentando varias muestras &
diferentes temperaturas hasta sequedad en presencia de una corriente de aire.
Fueron obtenidas las oOptimas condiciones de temperatura y velocidad de
reaccion, asi como de secado y sinterizado, para obtener cristales de Te(O, con
alta pureza capaces de retener al "I producido por el decaimiento radiactivo.
Después de secado y purificado por el calentamiento, el TeO, fue sinterizado,
aplicando una temperatura proxima a su punto de fusién por pocos minutos,
suficientes para crear cavidades en medio de su estructura cristalinag, donde el ™'
en forma de gas producido por el decaimiento dei isdtopo "*'Te sea retenido, una
vez gue el TeO, es bombardeado con neutrones térmicos en el reactor nuclear.
Entonces, se inducen las reacciones *Te(n, y)'*'Te™ (t% = 30 h)y "*T(n, y}¥'Te
(tV2 = 24.8 m) con un tiempo de irradiacion éptimo de 2.5 h.
Después de un tiempo de enfriamiento de 96 h se procede a la destilacidén del
¥, colocando la fuente radiactiva dentro de un horno eléctrico, en una celda
caliente, donde existe una presion negativa de 0.5 cm de agua. Entonces, se
calienta el horno gradualmente (733- 800 °C). Desde los 400 °C los vapores que
contienen el "'l son bombeados a dos soluciones . La primera es NaOH 0.1 M, v
la segunda es Na, CO, 0.02 M més NaHCO, 2.5 x 107 M(40 %).
Los vapores remanentes pasan por un filtro do carbon activado antes de ser
liberados. La primera solucidon que contiene NaOH 0.1M recupera el 99.9 % de la

actividad totat del "*'l bombeado

h



El producto obtenido se regula a un pH = 7-9, y es distribuido para su consumo.
La actividad remanente se queda en la segunda solucion y en el filtro de carbdn
activado

Los experimentos anteriores, fueron realizados con el fin de establecer las

‘s31i.

condiciones &éptimas de produccidn de rendimiento, pureza quimica vy

rachoquimica, control de calidad y radiologiceo, asi como coste de produccion.



SUMMARY

This project was carried out the National Institute of Nuclear Research, Nuclear
Center of México (ININ}, under the name “ A new method to obtain ™' by neutron
irradiation and dry distiitation.”

This work describes the optimal parameters to produce "'l by neutron irradiation
and melting of sintered tellurium dioxide. High punty TeO, was produced by
adding HNO, to metallic tellurium {Merck No. 8100) and heated in presence of an
air flow at different temperatures till dryness. The optimal conditions of
temperature, reaction rate, drying and sintering were established, to obtain high
purity TeO, crystals where the retention of 'l formed by the radioactive decay of
'Te was the best one.

After drying and purifying by further heating, TeO, is sintered, which means it is
heated to nearly its melting point during a few minutes in order to create cavities
inside the crystalline structure, where gaseous "'l produced by *'Te radicactive
decay must be adsorbed, once the sintered TeO, has been bombarded with
thermal neutrons in a nuclear reactor. The following nuclear reactions are
induced: "Te(n, y)™'Te™ {t'2 = 30 h) and Te(n, y)"*'Te {t/2 = 24.8 m) during an
optimal irradiation time of 2.5 h.

After a cooling time of 96 h, the radicactive source is put in a small electric oven
enclosed in an airtight box where a negative pressure is kept during the
experiment (0.5 cm of water). and heated gradually till melting (733 - 800 °C). At a
temperature of 400 °C on wards vapors from the oven are pumped out and
bubbled in 2 solutions. The first one is 0.1 M NaCH and the second one is 0.02 M
Na, CO, plus 2.5 x 10° M NaHCO, {40 %).

The remaining vapors are bubbled in an activated carbon filter before being
released. The first solution (0.1 M NaOH) recovers 99.9 % of radioactive ™|

pumped out



This solution is diluted and the pH fixed at a suitable value (7 - 9} before being
distributed for its use. The residual activity remains in the second solution and the
activated carbon filter.

These experiments were carried out aiming to establish the optimal conditions of
13”

production' vielding, chermicat and radiochemical purity, quality and

radioclogical control, as well as production cost.



CAPITULO I

INTRODUCCION

1.1. ANTECEDENTES

Debido a la demanda que existe en México de desarrollar técnicas de produccién

de radiofarmacos aplicables en medicina nuclear, Instituto Nacional de

131

Investigaciones Nucleares decidié desarrollar un proceso de obtencién de 'l por

via seca a partir de TeO,.

131

El proceso de obtencion de “'I, comienza con la sintesis del TeO, como materia

prima, a partir de la oxidacion del Te-elemental, con HNO3;, en presencia de aire.
Posteriormente el TeO, pasa al proceso de sinterizado en forma de lingotes. De
esa manera es encapsulado en aluminio, para ser irradiado bajo parametros

Optimos de irradiacion en el reactor nuclear. El TeO; irradiado, pasa a la etapa de

131

enfriamiento y luego a la destilacion de "'I por via seca. El equipo de proceso

consta principalmente de tres partes . Sistema de control de destilacion, hecho de

metal, el sistema de destilacion, construido de vidrio pyrex y de cuarzo donde se

131 131m

produce la separacion del '*'l de sus padres radiactivos © 'Te y ®'™Te y el



sistema electronico, para el horno de proceso, sistema de ventilacion y sistema de
vacio.

Los resultados de los experimentos comprueban la efectividad del proceso de
produccion industrial de "'l en el ININ, sin embargo, es indispensable optimizar
los parametros fisicos, quimicos y nucleares, que intervienen en cada etapa del
proceso, es decir, estudiar la cinética de la reaccién del proceso de obtencion de
la materia prima, que es el TeO, Posteriormente, se deben realizar los estudios
de sinterizado de TeO,, variando masa, temperatura, y tiempo. Con ello se

determina la porosidad oOptima de sinterizado que permita capturar con mas

131 131 131m

eficiencia el '°'1 que se producie por el decaimiento del ~“Te y Te durante un

tiempo optimo de enfriamiento. También se deben optimizar los parametros de

irradiacion del TeQ; en el reactor nuclear, como es el tiempo de irradiacion, flujo

de neutrones y masa de TeO,, con €l fin de obtener la maxima produccion de 2

al menor costo. Se deben estudiar también la condiciones de temperatura y

131|

presion durante el proceso de destilacion de , con el fin de determinar el

comportamiento 6ptimo de este radioisétopo que se forma como producte de
decaimiento de *'Tey "*'MTe.

Lo anterior, es con el fin de obtener el maximo rendimiento en cuanto al nivel de

131
l

radiactividad, pureza de control de calidad, contro! radiologico y costos de

operacion en la produccién de B



1.2, METAS Y OBJETIVOS

1.2.1. METAS :

a) Estudio de la cinética de la reaccidn de oxidacion del Te con diferentes

concentraciones de HNO;.

b} 7 Estudio analitico del TeO, producido
c) Control de calidad del TeOs,.
d) Estudio de sinterizado del TeOs,.

e) Estudio de irradiacién en el reactor nuclear de TeOs.

1.2.2. OBJETIVOS

1.2.2.1

OBJETIVOS PARTICULARES :
a) Optimizar los parametros del proceso de obtencion de TeO..
b) Optimizar los parametros de sinterizado de TeO,.

c) Optimizar los parametros de irradiacion del TeO, sinterizado

s 131
para la produccién de |

d) Optimizar los pardmetros del proceso de destilacion de ',

e} En base a la oplimizacion de los parametros del proceso

1311

global de produccion de lograr que resulte mas

econdmico y eficiente que en el extranjero.

1.2.2.2 OBJETIVO GENERAL :

Optimizar los parametros del proceso de obtencion de '

| por via
seca a partir de TeO,, estudiando la cinética de reaccion para la
obtencién de TeO, como materia prima. Realizacidn de estudios
del TeO, pulverizado y sinterizado en base a la aplicacién de
tecnicas analiticas, por microscopia electronica y difraccién de
rayos X, asi como pruebas de irradiacion.

Estos estudios tienen el objetivo general, de que la produccién

131

local de | resulte mas economica, lo cual servira al mercado

nacional e internacional.



1.3. GENERALIDADES
1.3.1. ELEMENTOS DEL GRUPO VI : S, Se, Te Y Po./'?
a). ESTRUCTURA ELECTRONICA, VALENCIA Y ESTERECQUIMICA.

En la tabla 1 se han reunido los datos referentes a la configuracion electronica de

los elementos y algunas propiedades.

ELEMENTO | ESTRUCTURA PUNTODE | PUNTODE |[RADIO| RADIO ELECTR
ELECTRONICA FUSION EBULLICION x2- | COVALE | ONEGATI

e e NTE VIDAD

“X-

S (Ne)3s°3p° 119° 444 8 1.90 10 244

Se (Ar)3d “4s°4p" 217 684 8 202 117 2.48

Te (Kr)4d"5s5°5p" 450 1390 2.22 1.37 201

Po (Xe)4f *5¢ " 6s°6p° 254 962 2.30 1.76

Tabla 1. Configuraciéon electrénica del Te y otros elementos del grupo VL.
Las estructuras electronicas de los elementos det grupo VI se aproximan a las
configuraciones que corresponden al gas inerte gque les sigue en la tabla
periodica, en consecuencia sus propiedades quimicas son puramente no
metalicas, a excepcidn de las del Po y, en menor medida las del telurio.
Practicamente todos los compuestos del Te son covalentes como ocurre en el
caso de otros elementos no metalicos. Algunos de los compuestos formados por
estos elementos confirman la tendencia a completar la configuracién de gas
inerte, para lo cual les faltan dos electrones. Se forman asi los iones calconidos,
8% Se” y Te”, pero la existencia de estos iones como tales en los derivados
calcogenados de los metales que no sean los mas electropositivos es muy poco
probable. Estos elementos forman tambien compuestos que poseen dos enlaces
formados por un par de electrones, como por ejemplo (CH3).S, H,S, SCl,, efc. y
especies ionicas que tienen un enlace y una carga negativa, por ejemplo, RS-, o

tres enlaces y una carga positiva, por ejemplo, R3S




b). PROPIEDADES GENERALES DEL GRUPO.

Existe una gran diferencia entre las propiedades quimicas del oxigeno y las de los

restantes miembros del grupo VI, y a lo largo de la secuencia S, Se, Te, Po la

variacion de las propiedades se hace mas gradual. Las diferencias entre estos
elementos y el oxigeno pueden atribuirse, a las siguientes razones :

1. La menor electronegatividad de los elementos del S al Po debilita el caracter
ionico de aquelios de sus compuestos que formalmente son analogos a los del
oxigeno ; altera la estabilidad relativa de varias clases de uniones y disminuye
drasticamente la importancia de las uniones hidrégeno.

2. El nimero de coordinaciéon no esta limitado a un valor maximo de cuatro, ni la
valencia esta limitada a dos, como es el caso del oxigeno, porque en los
restantes elementos del grupo hay orbitales disponibles para ser usados en ia
formacion de enlaces. El azufre forma varios compuestos hexacoordinados,
como por ejemplo el SFg. En el caso del telurio, su nimero de coordinaciéon
caracteristico es precisamente seis.

3. El azufre (pero no el Se ni el Te) tiene una tendencia particular hacia la
formacién de cadenas, de manera que forma varias clases de compuestos que
carecen de andalogos en el caso del oxigeno, selenio y telurio. A pesar de que el
selenio y el telurio no tienen, en forma alguna, la misma tendencia a formar
cadenas como ¢l azufre, el selenio forma sin embargo anillos y largas cadenas
cuando se halla en su forma elemental. Estas cadenas no son rémificadas,

porgue la valencia del elemento es de solo dos.

1.3.2. EL TELURIO

En estado natural, el selenio y el telurio son mucho menos abundantes que el
azufre, muy frecuentemente se les encuentra como selenuros y telururos que
constituyen impurezas en los minerales de sulfuros. A menudo se les obtiene
recuperandolos del polvo producido en las camaras de combustion de los
sulfuros, particularmente en el caso de los sulfuros de Ag y Au, asi como también

de las camaras de plomo de las fabricas de acido sulfurico.



Estructura del telurio elemental se presenta en forma alotrépica de telurio, esta es
de color blanco plata, semimetalica, e isomorfa de la forma gris del selenio.Esta,
es virtualmente insoluble en todos los liquidos excepto aquellos con los cuales
reacciona. El selenio y el telurio grises forman soluciones soélidas en todas
proporciones, cuya estructura parece contener cadenas en las cuales los atomos
del Se y del Te se alternan mas o menos al azar.

La concentracién de moléculas paramagnéticas de Se; y Te; y de atomos de Se y
Te en los vapores de selenio y de telurio es evidentemente mucho mayor que en
el azufre, en condiciones comparables de temperatura y de presion, este hecho
confirma su menor tendencia a la formacion de cadenas.

El telurio es un elemento moderadamente reactivo, al ser calentado en el atre arde
para dar TeO,. Se combina directamente con los halégenos y con compuestos
metalicos y no metalicos. El telurio no es atacado por &cidos no oxidantes, pero
es atacado en caliente por acido sulfurico, y nitrico concentrados. El Te se
disuelve en soluciones acuosas de sus aniones, pero en forma muy limitada. Las
reacciones con el anion Te* dan lugar la formacién del polianiéon Tea.

Los principales 6xidos del Te son: TeO; y TeO;. El didxido de Te se puede
obtener por calentamiento del Te con HNO3, en cuyo caso se forma 2T7e0,HNO:.
Por calentamiento se puede eliminar el agua y el HNQOs;. La estructura de los
diéxidos varia mucho. Es un solido blanco no volatil. Los angulos de los enlaces
indican que estas cadenas no son planares. El TeO; cristaliza en dos formas que
aparentemente son idnicas, pero no se conoce su estructura con exactitud.

El tridxido de telurio (TeO3), se obtiene por deshidratacion del acido ortotellrico
(HeTeOs) de 300 a 360 °C, reacciona solo lentamente con el agua para regenerar
el acido. Con &lcalis calientes y concentrados, el triéxido de telurio se

descompone en didéxido y oxigeno.



1.3.3. PROPIEDADES FISICAS DEL TELURIQ.®®

El telurio elemental no presenta formas alotrépicas como el azufre y el selenio.
solo se ha presentado una forma cristalina, hexagonal, isomorfa, como el selenio
hexagonal (gris), y una variedad amorfa, de propiedades inciertas. El color del
telurio es argentino y posee un brillo metalico, es fragil y no duro con una
densidad es de 6.25 g!cm3. Es mal conductor de la electricidad : la luz casi no
tiene efecto sobre la conductancia. Las peliculas de Te son opacas a la luz visible,
pero Utliles para transmitir el infrarrojo.

La entropia del telurio es de 11.888 u. e. a 25 °C y funde a 449 °C dando un
liquide obscuro semejante al plomo fundido. El calor de fusion es de 4180

Kcal/mol, la presidn de vapor entre 786 y 1110 °K y esta dada por la ecuacion ;

log pm = 7.5999 - (5960.2/T)

Dondelia T =°K

El punto de ebullicion es de 990 °C. El calor especifico es de 6.14 cal/g a 25 °C. EI
vapor de Te absorbe luz en las regiones visible y ultravioleta, y contiene, segun
estudios de espectrometria de masas, moléculas Te®, Te*, Te? y Te. El calor de
formacién partiendo en estado gaseoso de un atomo de telurio es de 48 Kcal/mol.
Los estudios de difraccién de electrones y la densidad de vapor indican que el
componente predominante en fase de vapor es de Te,, entre 600 y 210 °C. La
energia de disociacidén de Te; (gas) para formar atomos es de 53 Kcal/mol.

El radio covalente del Te es de 1.37 °A. La primera afinidad electronica puede
alcanzar 2.3 eV, mientras que la segunda (para formar Tez'), es de -3 eV
aproximadamente. El primer potencial de ionizacion es 9.01 eV y la

electronegatividad es de 2.2 aproximadamente en la escala de Pauling.



1.3.4. PROPIEDADES QUIMICAS DEL Te &4

El Te sélido cristalino se empafa poco al exponerse ai aire ; fundido es facilmente
oxidado a didxido. El Te reacciona con los halégenos y se mezcla en todas las
proporciones con el azufre y el selenio. El telurio se oxida con acido nitrico,
calentandose el compuesto obtenido (2TeO,HNO3), se obtiene TeO; con aita
pureza. El Te reacciona con H SO, para dar TeSO; ; si se afiade Te elemental a
las soluciones que contengan el ion Telururo, se forman politelururos coloreados.
A diferencia del selenio, el Te no es soluble en solucién acuosa de sulfito sédico,
lo cual es la base para un metodo de separacion de ambos elementos. El Te es
soluble en alcalis causticos calientes, pero no en hidréoxido de amonio. En solucion
forma iones monoatémicos (Te”) y cationes también monoatdmicos (Te), y
pueden depositarse peliculas de Te en electrodos inertes de dos signos. Los
compuestos organicos que contienen Te no son tan estables como los
correspondientes con selenio y azufre; se conocen sin embargo, telururos
alquilicos y arilicos, telururomercaptantes, compuestos de teluronio y derivados
ciclicos con Te.

1.3.5. ISOTOPOS DEL TELURIO. Ei telurio natural, esta compuesto de varios
isdtopos, siendo el mas abundante el isétopo *°Te con 33.8 %, el cual sirve para
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la produccion del . En la tabla 2 se muestra la distribucion isotépica del telurio

natural.®®
ISOTOPO ESTABLE | ABUNDANGIA ISOTOPICA %
' *Te 0.096 ”
2Te 2.60
"PTe 0 908
e 4816
Te 714
%7e 18.95
Te 31.69
%07e 33.80

Tabla 2. Isétopos del telurio natural.



1.3.6. CONCEPTOS DE SINTERIZADO DE Te0,."?

El sinterizado, es llegar a la compactacion de los granos de TeO; seleccionando
temperaturas por arriba de la temperatura media de fusion del material a sinterizar
sin llegar a la fusién en un tiempo determinado y en este proceso intervienen la
presion y el transporte de masa de grano a grano. Los efectos que se producen
en el TeO, en funcién de la temperatura de sinterizado afectan su densidad,
resistividad, conductividad, ductividad y propiedades dinamicas.

Ei objeto del sinterizado del TeO,, es aumentar en lo mas posible el nimero de
contactos entre particulas, es decir de grano a grano. Como producto de este
fenomeno se crean poros internos y surge el concepto de “porosidad” y “% de
porosidad” que se define como el espacio debido a los huecos internos que se
forman durante el proceso de sinterizado. De esta forma el sinterizado de TeQO; se

divide en tres etapas .

1). Etapa inicial. Se lleva a cabo al inicio del aumento de la temperatura en funcién
del tiempo, de modo que sucedan tres fendmenos :

e Se forman poros gigantes e interconectados.

= Empieza a haber uniones de particulas de TeO,.

« Se aislan los poros que se forman.

2). Etapa intermedia.
En esta etapa ha aumentado aun mas la temperatura en funcién del tiempo de
sinterizado de TeO, y es cuando los poros forman cilindros o agrupaciones

tubulares.

3) Etapa final.
En esta etapa, se aplica una temperatura en funcion del tiempo sin llegar a la
fusiéon de TeO, y los poros que se han formado tienden a formar esferas y se

produce un fenédmeno que es la migracion de poros.
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1.3.7. LOS RADIOISOTOPOS EN LA MEDICINA & 7455578

Debido a la necesidad de sintetizar moléculas marcadas con mejores
caracteristicas quimicas, bioldgicas y moleculares, nace la radiofarmacia, que en
medicina nuclear tiene por objeto la produccion y uso de componentes radiactivos
para el diagnostico y terapia de enfermedades diseminadas en la poblacién
mundial.

En medicina nuclear, existe un constante desarrollo de nuevos radiofarmacos de
tecnecio y yodo, asi coma la obtencion de biomoléculas marcadas.

Los radiofarmacos son soluciones radiactivas preparadas con cualidades
farmacéuticas para usos biomédicos. Los rayos gamma emitidos por éstos, tienen
una energia adecuada que una vez dentro del cuerpo humano sean facilmente
detectados desde el exterior del cuerpo. Por lo tanto, un radiofarmaco, es un
trazador con ciertas caracteristicas biologicas gue permite el examen de un
6rgano. Por ejemplo el ™| sirve para observar su funcionamiento de la gandula

tiroides. Los radioisétopos son usados también con propésitos de terapia.

1.3.8. APLICACIONES DEL "I EN LA MEDICINA ®47

El **'l es un elemento versatil, ya que su radiactividad puede usarse, por ejemplo,
para visualizar la glandula tiroides.

Dentro de los radiofarmacos del yodo se encuentran: proteinas marcadas,
biomoléculas de bajo peso molecular marcadas, moléculas marcadas vy
anticuerpos monoclonales marcados.

Los radioisotopos del yodo mas utilizados en la preparacion de radiofarmacos en

123, 125 131 319 . .y ;o
I, 1y BN es empleado para diagnéstico clinico

medicina nuclear son:
por las siguientes razones:

a). Su vida media es de 8.05 dias, esto le permite permanecer tiempos de
residencias adecuados en el cuerpo durante las aplicaciones médica, y también

se puede preparar en proporciones comerciales.



b). Su obtencion es facil, a través de la irradiacion de TeO,, esto implica un bajo
costo de produccion.

c). Su energia gamma es de 364 KeV, suficiente para penetrar bien en los tejidos,
por lo tanto, es adecuado para obtener imagenes gammagraficas. °

Los radiofarmacos son compuestos que poseen en su estructura, uno de los
atomos radiactivos y son empleados como trazadores en el cuerpo humano.
Generalmente, estos compuestos no tienen efectos farmacoldgicos, ya que en la
mayoria de los casos su funcion es netamente como trazadores, aunque también
se emplean con propo6sitos terapéuticos. Cuando un radioisétopo es empleado
como trazador en el cuerpo humano su actividad debe ser muy pequefia y su vida
media es muy corta, por consiguiente en poco tiempo desaparece como tal en el
cuerpo humano, por la accidon conjunta de su decaimiento y metabolizacién por el

organismao.

1.3.9. METODOS DE OBTENCION DE '] (1112 424349
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Los métodos de obtencion de | mas utilizados en la actualidad, se pueden

agrupar en dos, dependiendo del material utilizado como blanco.
El primer grupo, consiste en la obtencion de "*'| a partir del uranio irradiado con
neutrones {(producto de fisién). Dentro del segundo grupo pueden clasificarse los

metodos que por irradiacidén neutrénica del telurio ya sea metalico o en forma de

dioxido telurico, lleven a ia obtencién de 13’1I,

seca y procesos de destilacion humeda: 8747

aplicando procesos de destilacidn



Ly . ‘. 131
Esquematicamente los metodos de obtencion de ~'| los podemos representar de

la siguiente manera;

METODOS DE OBTNECION DE "

-

A PARTIR DE PRODUCTQOS A PARTIR DEL TELURIO
DE FISION DEL URANIO

METODOS HUMEDOS METODOS SECOS

r

OXiDO DE OXIDC DE OXIDO DE
TELURIO TELURIO TELURIO
PULVERIZADO PULVERIZADO SINTERIZADO

a). DESTILACION SECA:

Se utiliza como blanco diéxido de telurio (TeO;), o telurio metalico que es irradiado
y después calentado en un horno, el vapor de yodo desprendido es absorbido en

una solucién de hidroxido de sodio y en otra solucién de bicarbonato de sodio. En

131

la figura 1, se muestra el método de obtencidn de '™'| por destilacion seca



desarrollado en el Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares de Mexico
(ININ).

Este método se aplicod originalmente en Francia, y actualmente se esta aplicando
en otros paises, como Chile y Peru. La diferencia que existe de México con estos
paises, radica principalmente en el procesc de separacion del 31| del. TeO,

irradiado al ser destilado y también el tipo de sustancias en las cuales es atrapado

131

el 7’| después de la destilacién y el disefio del equipo de proceso de destilacion.
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b). DESTILACION HUMEDA:(45:64.74.76)

Los compuestos empleados como materia prima por este método son muy
variados: acido ortoteltrico (HeTeOg), acido metatellrico (HaTeQy), telurio vy
didxido de Telurio entre otros. Los reactivos quimicos que intervienen en el
proceso de destilacién para obtener el **'| son AgNO;, H280,, glucosa, Na,CO;
NaOH, Na,HCOs3, entre otros. El telurio es usuaimente procesado disolviéndolo en
un acido mineral fuerte, preferentemente H,SO,4, después se adiciona un agente
oxidante (H,O» KMnoy etc.), se destila en una solucién que contiene suifito o

tiosulfato de sodio. Algunos de estos procesos son.“?

b.1. Irradiacion de telurio metdlico y posterior disolucién en mezcla sulfocromica,
oxidacion del teluric y yodo formado, a acido telurico e yodico respectivamente, y
posterior reduccién del acido iédico a yodo elemental, el que es separado por
destilacion. El inconveniente de este método esta en la dificultad que presenta la

disolucion del telurio metalico.

b.2. Irradiacién del acido telurico y solubilizacion del mismo. El yodo formado es

separado en dicha solucidn por destilacién con corriente de nitrégeno.

b.3. Otro método hiimedo desarrollado en paises como Hungria, Polonia y
Rumania, el cual emplea TeO, como blanco, el cual es disuelto en un alcali
acidificando la mezcla posteriormente. El yodo radiactivo formado se destila y se
atrapa,“? |

b.4. El acido Telurico en sus formas meta y orto, fue usado en paises como

Espanfia, Vietnam, Yugosiavia y Japén. La electrélisis se aplicéd en Taiwan.

b.5. Actualmente en Brasil y Argentina, también se aplica este metodo, usando

también el acido Teldrico.



1.3.9.1. VENTAJAS DEL METODO A PARTIR DE PRODUCTOS DE FISION DE
URANIO 580
Obtencion de grandes cantidades de %1y fos beneficios que esto implica son
posibilidades de exportacion de grandes cantidades, es decir mayor de
Cifsemana. También se pueden aprovechar los subproductos de fisidn para la

agricultura , medicina e industria, entre otros.

1.3.9.2. DESVENTAJAS DEL METODO A PARTIR DE PRODUCTOS DE FISION

DE URANIO

1. Falta de una infraestructura técnica en México para desarrollar este proceso.

2. Falta de capacidad tecnologica, es decir capacitacion de recursos humanos.

3. El proceso es complejo, debido a que se generan muchos radioniclidos como
subproductos, y su manejo es complicado debido a los procesos radioquimicos.

4. Se requiere un costo de capital elevado comparado con los métodos que tienen

como materia prima el Te.

1.3.9.3. DESVENTAJAS DEL METODO DE DESTILACION HUMEDA

1. Mayor cantidad de equipo que en los métodos secos.

2. Mayor complejidad en el arreglo del equipo.

3. Control de mayor nimero de variables del proceso.

4. Proceso de destilacion mas complejo, debido, a la influencia de un nimero
mayor de sustancias ajenas a las sustancias de interés.

5. Mayor tiempo para descontaminar el equipo.

1.3.9.4. VENTAJAS DE LA DESTILACION HUMEDA.
1. Destilacién a bajas temperaturas.
2. La pureza del *'l que se obtiene, depende del cuidado con que se manejen las

sustancias que intervienen en el proceso y pueden ocurrir conaminaciones.

1.3.9.5. VENTAJAS DEL METODO DE DESTILACION SECA.

1. Control de un nimero minimo de variables durante el proceso.
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2. Menor cantidad de equipo y menor complejidad en el arreglo del disefio del
proceso de destilacion.

3. Proceso de destilacion simple, porque no interviene ningin otro reactivo en
contacto con el TeO; dentro del horno de destilacién y ademas se encuentra en
un sistema cerrado y al vacio.

4. Menor tiempo para descontaminar el equipo.

1.3.9.6. DESVENTAJAS DEL METODO DE DESTILACION SECA,

1. La destilacidn se lleva a cabo por arriba de 733 °C dentro de la celda caliente, y
esto ocasiona cierto riesgo en su control de temperatura,

2. Existe el riesgo de que se quiebre el equipo de cuarzo, que forma parte del

proceso de destilacidon.

1.3.9.7. SELECCION DEL METODO.

Analizando las ventajas y desventajas de los métodos, podemos concluir que de
acuerdo a las posibilidades econdmicas, cuestiones técnicas del desde un punto
de vista de reactivos que intervienen en el proceso y factibilidad econémica,

131

hemos seleccionado el método de obtencion de ~'| por destilacion seca a partir

del TeO, sinterizado.
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PARTE EXPERIMENTAL

CAPITULO 2

OPTIMIZACION DE LOS PARAMETROS EN LA OBTENCION DE
TBOz.

2.1. MATERIALES Y EQUIPOS
2.1.1. MATERIALES
2.1.1.1. Obtencidon de TeO,,

a} Pinzas para tubo de ensaye
b} Cajas petri
c) Pipeta Lunge-Rey
d) Matraces Erlenmeyer de 250 mly 1000 ml
e) Buretas de 250 mi
f) Vasos de precipitados de 80 mly 500 ml
g) Pipetas de 10 mi
h) Matraces aforados de 100 mty 250 mi.
i) Morteros
j) Viales (varios)
k} Papel filtro
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2.1.1.2.

2.1.1.3.

2.1.1.4,

Sinterizado de muestras de TeO,
a) Morteros
b) Pinzas para tubo de cuarzo
¢} Tubo de cuarzo de 2 cm de diam. por 8 cm de largo.
d) Cajas Petri

e) Oxido de telurio marca ININ

Preparacion de muestras a irradiar

a) Pinzas para tubo de ensaye.

b) Capsulas de aluminio 99 % de pureza. Largo = 7 cm y diametro =
2.5¢cm

¢) Ampulas de cuarzo. Largo 5.0 cm y didmetro = 1.5 cm

d) Vasos de precipitados Pyrex de 100 ml

e) Acetona

f) Oxido de Telurio marca ININ

g) Varios contenedores de plomo para ampulas de cuarzo de 4 cm
de espesor.

h} Pinzas para sujetar capsulas de aluminio con material radiactivo.

Largo =90 cm

Equipo de obtencion de TeO2
a) Tornilios Allen. c/cil. No. 10-24 in6 x %" L., 3/8
b) Rondana plana No. 10, 3/8, ¥, 5/16
c) Rondanas de presién No. 10 Ac Templado
d) Remache POP 1/8", 14"
e} Tuerca 3/8”, 4", 5/16" ¢ SAE
fy Tornillo c/Hex, 4"
g) Rodamento Angular
h) Tuerca tipo mariposa No. 10 SAE
1) Birlo No. 10.24
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j) Birlo 5/16"

k) Resistencia eléctrica

I} Placa de asbesto

m) Lamina, cal. 12

n) Conexidn para agua 3/8 CED 80 ASTM A-120
o) Barra ¢ %" Laton

p} Barra ¢ 1" Laton

q) Barra ¢ 5/8" Aluminio

ry Barra ¢ 12" Aluminio

s) Barra ¢ 1 1/2” Laton

t) Solera de 3/8”" x 1" Aluminio

u) Barra ¢ 1/2 " SAE 304

v) Barra ¢ 1:1/4" Laton

w) Placa de %" ASTM A-36

x} PTR 38 X'2.8 Acero al carbén

y) Placa 5/16" ASTM A-36

z) Conexién para tubo 3/8" ced 80 ASTM-120
aa) Lamina cal. 18 Acero inox. 304

bb) Placa 4" Aluminio

2.1.2. EQUIPOS

2.1.2.1. Obtencién de TeO,
a) Balanza analitica
b) Equipo de obtencién de TeO,
¢) Medidor controlador de temperatura
d) Bomba de vacio
e) Mufla. Capacidad de 1000 °C
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2.1.2.2.

2.1.2.3.

Sinterizado y analisis de muestras de TeQ;
a) Horno tubuiar vertical marca TecniLab

)
b) Balanza Analitica
¢) Microscopio Electronico de Barrido
)

d) Difractometro de Rayos X

Preparacion, irradiacion y analisis de muestras de TeO,
a) Reactor Nuclear Triga Mark IlI
b) Carro blindado para transportar materia! radiactivo
c) Detector de radiacién Teletector
d} Detector Geiger Muller
e) Camara de ionizacion CAPINTEC
f) Balanza analitica
g) Campana de extraccién
h) Ropa de vestir:
B guantes de cirujano
R cubreboca
B cubrecabeza
® bata

W guantes de plastico



2.2. DESARROLLO EXPERIMENTAL

2.2.1. REACCION QUIMICA EN LA OBTENCION DE TeQ,.!"**18

En la obtencién del TeQO., se emplea telurio (Te), marca Merck, con la
composicidn gravimétrica: cloro 0.05 %, azufre 0.01 %, selenio 0.05 % vy telurio
99.0 %.

El método de obtenciéon de TeO, parte de una reaccion de oxidacion del Te-
elemental, con HNOj;. El procedimiento consiste en depositar el Te en forma de
polvo en un reactor, posteriormente se le adiciona lentamente el HNO; y en este
instante comienza la reaccién de oxidacion y se observan desprendimiento de
vapores color café, debido a que Ia reaccidon es altamente exotérmica (moléculas
de NO;). Después de depositar el HNO;, se aumenta lentamente la temperatura
del reactor para controlar la reaccién, de esta forma, el aire que entra al reactor
oxida lentamente al Te y un refrigerante evita escape de vapores de Te. En el
transcurso de la reaccion se observa un complejo blanco que es TeO;HNO; y
comienzan a aparecer moléculas de TeO, color blancas, con pequefios granos
amarillos y negros, que son residuos del oxidante y de Te que no reacciond. Sin
embargo, se sigue adicionando un poco mas de HNO;, hasta que reacciona con
todo el Te que queda libre, el calentamiento se continua hasta sequedad con la
finalidad de recuperar el producto lo mas seco posible. Se separa el producto
(TeQy), se pesa y se realizan los calculos de rendimiento de acuerdo a la

estequiometria de la reaccion, como se observa en las reacciones (1) y (2).

2Te + 9HNO; — NO3Te,03(0H) + 8NO, + 4H,0 (1)

NOQ,TeQOg(OH) - 2Te0 + HNO4 (2)



2.2.2. DISENO Y CONSTRUCCION DEL EQUIPO PARA LA OBTENCION DE
TeO,139

El TeO,, debe reunir caracteristicas fisicoquimicas especificas con un alto grado
de pureza, debido que el 1 tiene aplicacion en el area de la medicina nuclear.
Hasta la fecha México no cuenta con un proceso que nos garantice la calidad
requerida de TeO, para producir "1,

Con el disefio y construccion de un equipo para la obtencion de TeO; se pretende
cubrir la demanda nacional de materia prima en la produccién de *'l. Luego se
pretende exportar.

Para poder contar con un equipo que garantice eficiencia en la produccién de

TeO,, fue necesario pasar por tres etapas:

ETAPA INICIAL A NIVEL LABORATORIO:

El proceso de obtencién de TeO; a nivel laboratorio se desarrollé en una campana
de exiraccidn de vapores. Se colocd un matraz de tres bocas donde se llevd a
cabo la reaccidon al que previamente se le introdujo un barra magnética, en la
boca central del matraz se ensamblé un refrigerante de manera vertical, para
condensar los vapores emanados y evitar que fueran expuisados al ambiente. Se
conectd una entrada de agua por la parte inferior y salida por la parte superior. En
las bocas laterales se colocaron lanzas de aire para conseguir la oxidacién
completa.

El matraz se calenté empleando un termostato con agitacion magnética para llevar
a sequedad el producto y mantener una agitacidn constante durante fa reaccion.
El equipo ademas contd con un bafio de hielo para no aumentar la temperatura de

la reaccion dado que esta es exotérmica.

ETAPA INTERMEDIA:
Un reactor tubular de vidrio se situé sobre un horno eléctrico compuesto por dos
resistencias conectadas en serie que se utilizan para calentar el reactor y asi

llevar a sequedad el producto. El horno es controlado por un medidor controlador



de temperatura marca ININ. Ensamblado al reactor se encuentra una camisa de
vidrio para condensar los vapores de NO;, el resto de los vapores son capturados
en un tren de tres dilutores que contienen H;O que reacciona con vapores de
NO,: a la salida del ultimo receptor se colocd un filtro de carbén activado, para
atrapar vapores remanentes , después se colocd una bomba de vacio que es |a

encargada de activar todo el sistema de la reaccién de oxidacion.

ETAPA FINAL:

EQUIPO DE OBTENCION DE TeQ,. Cada unidad de proceso lleva asociadas una
serie de entradas y salidas de las corrientes de proceso, que consisten en los
materiales que entran y salen de la unidad.

El disefio mecanico, comprende las partes estructurales de cada pieza,
incluyendo espesores y tipos de material, esfuerzos o soportes de las piezas de
construccion, estructura, previsiones para la instalacion, mantenimiento de equipo,
etc.

Con base en los requerimientos del proceso, e informacion preliminar se procedid
a hacer varias alternativas de disefic. Se consideré para la seleccién la que
presentd las siguientes caracteristicas:

Funcionalidad de los componentes del equipo, factibilidad de maquinado dei
equipo en las instalaciones del ININ.

Et diagrama de flujo para llevar a cabo 1a reaccién de oxidacidon para la obtencién

de TeO,se muestra en la Fig. 2.
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2.2.3, FUNCIONAMIENTO DEL EQUIPO DE PRODUCCION DE TeO;

Para abordar el estudio de cinética de la reaccién de oxidacion del Te con
diferentes concentraciones de HNQ; en presencia de aire, se empled el equipo
montado (Figs. 3 y 4), el cual funciona de la siguiente manera : Se coloca el HNO3
requerido en el reactor de vidrio (1), se coloca la alimentacion de agua al
encamisado de enfriamiento (2), se introduce el Te por cada uno de los capilares
de ebullicién, desconectando previamente el alimentador de aire (3) para realizar
esta operacién, se conecta el alimentador de aire (4) se acciona el sistema de
succion de aire (5) y el de enfriamiento en el refrigerante (6) ¥,

Cuando la succion de aire acarree los vapores emanados por la reaccidn éstos
son enfriados en el refrigerante y después pasan a ser disueltos en la serie de
receptores de NO; (7). Al terminar el desprendimiento de vapores de NO3, con el
sistema de desplazamiento vertical (8) del equipo de proceso, se levanta el equipo
hasta liberar el borde superior del encamisado de enfriamiento por medio de los
rodamientos axiales (9), en este momento se drena el HNO; sobrante (sin
reaccionar) por medio de la llave de teflon que se encuentra en el reactor. Se filtra
aire del medio ambiente por medio de un filtro de carbdn activado y alimina para
la alimentacion de aire.

Se deslizan los hornos eléctricos (10) con los rodamientos axiales y se desplaza el
equipo hasta la superficie superior de las resistencias eléctricas por medio del
sistema de desplazamiento vertical.

Por medio del medidor controlador (11) se eleva la temperatura a 150 °C hasta
alcanzar la sequedad del producto de la reaccidén. En este momento se
desconecta el sistema de succién de aire, el refiujo en el refrigerante y se deja
enfriar el reactor a temperatura ambiente. Cuando el reactor esté frio el
refrigerante y el alimentador de aire se deslizan por medio del sistema vertical de
desplazamiento para asi poder destapar el reactor y recolectar el producto
obtenido.

El TeO, es sometido a calentamiento en una estufa a 100 °C durante 20 h.

Posteriormente se coloca en una mufla por 24 h a 666 °C con el fin de eliminar



impurezas. Finalmente se deja enfriar el TeO, y después se pesa para efectuar los
calculos de eficienciat®.

i
o -
,!.\..

Fig. 3. Equipo de Produccién de TeO,
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2.2.4. CINETICA DEL PROCESO DE OBTENCION DE Te0,"*?

Los objetivos de este trabajo, es presentar el funcionamiento del equipo de
obtencion de TeO, desarrollado en el ININ y el comportamiento cinético de la
reaccién que se lleva a cabo con el equipo, en base a 7 pruebas experimentales.
Para controlar la reaccion se mantuvieron constantes los parametros: presion de
reaccion, flujo de aire, cantidades estequiométricas de los reactivos, se varié la
temperatura para cada experimento, de esta manera se obtienen las velocidades
de reaccion y se aplicd la ecuacion de Arrhenius para obtener la energia de
activacion. En base a lo anterior, se determina en estudios adicionales cual es la
temperatura Optima para obtener el mejor producto (TeO;) realizando el analisis
por microscopia electronica, de tal forma que el producto final nos garantice bajo
estos estudios cinéticos mejorar la produccion de ! una vez que sea irradiado el

Te(O, en el reactor Nuclear del ININ.
2.2.4.1. Introduccién

Después de que se desarrollé recientemente el proceso de obtencidon de ™',
ahora es necesario afinar cada una de l|la etapas del proceso, con el fin de
aumentar la produccion de ™*'l, mejorar las condiciones de operacion del equipo,
evitar posibles riesgos radiologicos y no radioldgicos durante el proceso de
obtencion de 'l 'y mejorar los costos de produccion.

El presente trabajo, especificamente trata de optimizar los parametros del proceso
de obtencién de TeO,, que sirve como materia prima para la obtencién de ™',

En las pruebas experimentales que se presentan, se mantuvieron constantes las
cantidades estequiomeétricas de 10 g de Te que reaccionaron con 56 ml de HNQ;
12N, y el flujo de aire de oxidacidn (presidon de la reaccidn), pero se varid la
temperatura en cada experimento en un rango de 25 °C, con el fin de determinar
las constantes de la velocidad de reaccidon y energia de activacion, de esta forma

ademas de caracterizar la reaccidn, nos permite seleccionar la temperatura mas



adecuada y obtener el TeQ, oOptimo para la siguiente etapa del proceso de

obtencion de '*'l, que es el sinterizado™.

2.2.4.2. Acondicionamiento del equipo de obtencién de TeO,.!"!
Con el fin de llevar a cabo el proceso de produccion de TeO,, fue necesario para
cada prueba experimental, acondicionar todos los componentes del equipo de

produccion de siguiente manera ( ver Fig.3).

a) LIMPIEZA DEL SISTEMA DE VIDRIO: Con el fin de evitar contaminacion de
impurezas durante la reaccién, a todos los componentes de vidrio se le aplica
una limpieza extrema con H;0, detergente, acetona y finalmente se secaron en
estufa a 80 °C por 4 horas.

b) Se prueba el funcionamiento de la bomba de vacio (5) y los medidores
controladores de temperatura (11) a través de dos termopares los cuales, se
coloca uno en e! centro del horno eléctrico (10) y otro dentro del reactor, (1) a
fin de medir la temperatura de |la reaccion.

c) Se calibra el mandémetro de mercurio a diferentes presiones que corresponden
a flujos de aire Fig. 5, de esta forma se selecciona 1.15 ¢cm de presion (35
It/min flujo de aire de oxidacion de la reaccidn). Este flujo de aire se mantiene

constante en los 7 experimentos.

45 ¢ - -
40
35+ i .
30
25 |
20 |
15
10
5

Flujo de aire {Itfmin)

S ——

0 0.5 1 1.5 2
Presion de Hg (cm)

Fig. 5. Comportamiento del flujo de aire de
oxidacién para obtener TeO,



d) Para evitar fugas en los ductos, aumento o disminucién de temperatura en el

sistema, se revisan los intercambiadores de calor de los sistemas mecanico y

de vidrio, ia temperatura de enfriamiento es de 5 °C.

e) Para evitar problemas de desplazamiento de los hornos e intercambiadores de

2.2.4.3. Proceso de obtencion de TeQO; (ver Fig. 3
1.

calor, se revisan los sistemas de desplazamiento vertical y horizontal.

(13,14)
} .

Con el sistema de desplazamiento vertical (10), se posiciona el reactor en los

intercambiadores de calor.

. Se accionan los intercambiadores de calor (de vidrio y mecanicos) (2 y 8), para

dejar circular el agua de enfriamiento a 5 °C.

. Se agrega H,0, a los tres dilutores ( 7 ) 80 mi al 1°, 300 m! al 2° y 200 mi al 3°

con el fin de reaccionar con los gases de NO, y HNO; que provienen durante la

reaccion de obtencién de TeQ,

. Se acciona la bomba de vacio (5), con el fin de hacer fluir aire de oxidacién

para completar la reaccion de obtencién de TeQ,. El flujo de aire se mantiene
constante en los 7 experimentos (punto 2.5.2 inciso ¢). En este momento el aire
comienza a burbujear en los reactores y dilutores y una vez que comienza la
reaccién los gases de NO, y HNO; como productos de la reaccién pasan a

diluirse.

5. Se colocan 56 ml de HNQ; en el reactor donde se lleva a cabo la reaccion.

Se colocan en el reactor 10 g de Te y en este momento comienza la reaccion,
que es altamente exotérmica y se desprenden en forma violenta vapores de
color café (NO; + HNO3).

. Una vez que la reaccién se lleva a cabo en forma estable, se coloca el reactor a

través del sistena de desplazamiento vertical de los hornos eléctricos (10) |

para llevar a cabo 7 experimentos a diferentes temperaturas.



No. de
experimento. 1 2 3 4 5 6 7
Temperatura
(°C) 100 125 150 175 200 225 250

Tabla 3. Temperaturas empleadas para obtener TeO,,

8. En los 7 experimentos, la reaccion se llevé a cabo en un tiempo de 220 min y
se tomaron alicuotas de 10 mi del dilutor No. 3 a diferentes intervalos de
tiempo, con e! fin de determinar por medio de un analisis las concentraciones
de HNO3z + NO, debido al punto 2.5.3-3.

9. Una vez terminada la reaccion, se desactiva el sistema de vacio, el sistema de
calentamiento, el fiujo de aire y se procede a sacar el producto obtenido (TeOy)
en el reactor (1).

10. El TeO, pasa a la etapa de secado en un horno tipo mufla a 660 °C, con el fin

de eliminar impurezas de selenio y azufre.
2.2.4.4. Analisis volumétrico

Las alicuotas de cada experimento pasan a la etapa de analisis volumétrico,
aplicando la técnica analitica de titulacién acido-base, para determinar el % de
HNOs + NO, en funcion del tiempo de reaccién (ver reacciones 1y 2), esto, nos
conduce a determinar las constantes de velocidad de reaccién (k) y en base a la

ecuacién de Arrhenius se determina la energia de activacion (Ea)'®"".

2.2.4.5. Determinacidn de la temperatura éptima de la reaccion

Dando continuidad a la primera etapa del proceso que consiste en la

optimizacion de los parametros de obtencién de TeO, (materia prima para la

i3

obtencién de 7'l), se realizaron los estudios de la cinética de la reaccion
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gquimica de HNO; (conc.) con telurio (Te) en presencia de aire para la
obtencién de TeO,, los que se basaron en los 7 experimentos, en los cuales
durante la reaccién se mantuvieron constantes : la presién de reaccion de
1.2 cm de Hg con un flujo de aire de oxidacion de 35 1/min, 56 mi de HNO;,
10 g de Te. Para determinar la temperatura éptima, ésta se vario en cada
experimento desde 100 °C hasta 250 °C en intervalos de 25 °C. Bajo estos
parametros se estudid la reaccion en el equipo ya mencionado (Fig. 3),
construido especialmente para este caso y de este se desprende que la
reaccion es altamente exotérmica motivo que origind a dividir la reaccion
para su estudio en dos etapas para obtener las constantes de la velocidad
de reaccién (k), y las energias de activacion.

También se muestra la determinacion de la temperatura éptima para |a
obtencién de TeQ,. Este producto se somete a las técnicas analiticas de
microscopia electronica y difraccion de rayos X. Comparando los resultados
podemos medir la porosidad 6ptima del sinterizado que nos permita capturar
mejor al "' durante el proceso de decaimiento de los isotopos del Te
después de ser irradiado."'”

Un objetivo de este trabajo es presentar un estudio de la reaccién de obtencion de
TeO; cuya finalidad es obtener la temperatura optima de la reaccidn que nos
permita producir TeO, con caracteristicas fisicogquimicas desde un punto de vista
de concentracion de los reactivos que intervienen en la reaccién, asi como las
condiciones de temperatura y presion para obtener la mejor porosidad una vez
que es sinterizado.""

Otro objetivo, es presentar y relacionar los parametros éptimos que intervienen en
la reaccion del TeO, : temperatura de reaccién, presion, velocidad de reaccion y la
energia de activacion, con estos parametros podemos obtener la cantidad dptima

de "' una vez que el TeQ, es irradiado.
Las muestras fueron divididas en tres partes, una parte fue irradiada en el reactor

nuclear, |a otra fue sinterizada a 733 °C vy la Ultima fue pulverizada. Los resultados

analiticos de cada muestra se sometieron a estudios comparativos y de esta
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forma se llegd a determinar la temperatura dptima en la obtencion de TeO; para la

produccion de *'1.519

a). Procedimiento de sinterizacién:

« Se toman 7 muestras de 10 g cada una de TeO; obtenido a temperaturas de
100, 125,150, 175, 200, 225y 250 °C.

s Con el fin de eliminar impurezas de azufre, selenio y otros contaminantes, las 7
muestras se someten a 666 °C durante 24 horas en un horno tipo mufla.

e Con el fin de llevar a cabo un estudio comparativo de los analisis de la muestra,
se toman de cada muestra 8.5 g del TeO, y se sinterizan a temperatura de 733
°C por un tiempo de 3 min en un horno tubular (Fig. 6). Una parte dei
sinterizado se analiza por microscopia electrénica , otra parte se irradia. El
resto de la muestra (1.5 g ) pulverizada se analiza por microscopia electrénica y

difraccion de rayos X :

2
]
&

Fig. 6. Horno tubular para sinterizar muestras de TeO,



b). Estudios analiticos del TeOs,.

Una vez obtenido el TeQ,, se llevaran a cabo técnicas analiticas, con el fin de
elevar al maximo ia calidad del producto, estas son:

a). Difraccion de rayos X, para determinar la pureza y caracteristicas cristalinas de
grano.

b). Microscopia electronica, para determinar forma y tamafio de grano,
composicion cuantitativa y cualitativa del TeO..

c). Se realizaran estudios analiticos, determinando las caracteristicas
fisicoquimicas como son : densidad, color, dureza, punto de fusién y punto de

ebullicion.

¢). Estudios de sinterizado del Te0,."*"®

Una vez obtenido el TeO; aplicando los mejores parametros fisicoquimicos (ver
punto 2.5.3), pasa al proceso de sinterizado, donde se aplicara el siguiente
estudio :

El proceso de sinterizado del TeO,, consiste en pesar la cantidad deseada de
TeO,, que es destinada para obtener el "I vy se introduce en un tubo de cuarzo,
de tal forma que este tubo tenga la geometria deseada del lingote del sinterizado
que va a irradiarse

El tubo se introduce a un horno eléctrico, disefiado especialmente para sinterizar
TeO; (Fig. 6) a una temperatura por arriba de la temperatura media de fusion del
TeO,, es decir, mayor que 732/2 = 366 °C.

El objetivo del sinterizado, es crear un lingote de TeO,, en el que se generen
poros internos que tengan un area en funcion de la temperatura, tiempo y masa

del TeO; durante el proceso de sinterizado, a fin de cumplir los siguientes fines:



1. El objetivo de los poros, es crear areas internas adecuadas que nos permitan
atrapar al "'l durante el proceso de decaimiento de 'Te y *'Te" a 'l en
forma de gas.

2. La geometria del lingote de sinterizado, nos permite introducirlo en capsulas de
aluminio que cuentan con una geometria adecuada para ser colocadas en una
posicién de irradiacion en el reactor nuclear, de tal forma que se aproveche la
incidencia del méximo.ﬂujo de neutrones en la masa del TeQ; a irradiar.

La calidad del sinterizado, se logra de acuerdo al tamafio de grano del TeO; vy al

tamafo de poros internos, (Fig. 7), aqui, se puede apreciar que la unidn de

granos, se logra con el aumento de temperatura y esto ocasiona una transferencia
minima de materia de grano a grano, permitiendo mas que una compactacién de
granos, una transferencia de masa, que ocasiona enlaces bien definidos entre las

moléculas de TeO», dando como resultado un lingote muy compacto de TeOx.

Fig. 7. Sinterizado de TeO,: a) Etapa inicial, b) Etapa final

Por lo anterior, se realizaran pruebas necesarias al TeO. sinterizado, variando
tiempo, temperatura y masa con el fin de obtener una porosidad y tamafio de
grano adecuados que nos permitan la transferencia éptima de 1 a través de la
frontera grano hacia poros con superficie maxima, para que sea atrapado el ¥
con mas eficiencia.

A cada muesira sinterizada, se le aplicaran pruebas de irradiacién en el reactor
nuclear, variando masa de TeQ,, tiempo de irradiacion y flujo de neutrones, con el

fin de optimizar estos parametros para obtener la maxima cantidad de =,
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CAPITULO3

OPTIMIZACION DE LOS PARAMETROS DE SINTERIZACION DEL
TeO, PARA OBTENER |

3.1. INTRODUCCION

Una vez que se selecciono la calidad del grano de TeO; en base a la optimizacion
de los parametros que intervienen en la reaccion de oxidacion del HNO; con el Te
(Capitulo 2), el TeO, pasa a la etapa de sinterizacion con el fin de obtener un
producto que nos permita capturar y almacenar en su porosidad al =) producido
durante el proceso de irradiacion y decaimiento de los isétopos del e VA Y
en las mejores condiciones

Por esto, es necesario optimizar también los parametros de sinterizado bajo las
condiciones de tiempo y temperatura mas adecuados y después pasar al proceso

de produccion de '

I. A fin de lograr el mejor rendimiento posible y las mejores

condiciones de proceso, se han establecido las siguientes condiciones:

a) La forma geométrica del sinterizado (lingote en forma cilindrica), que nos facilita
la manipulacién y su encapsulado en aluminio para ser irradiado en las

posiciones adecuadas en el reactor nuclear.
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b) EI TeO, sinterizado atrapa con mucha facilidad en sus poros al ' como
producto del decaimiento del TeO; previamente irradiado.

¢) Una vez irradiado, el TeO, pasa a la etapa de desencapsulado y su constitucion
como sinterizado nos facilita la manipulacidon en general, evitando la
contaminacion de las areas donde se encuentre, sobre todo durante el proceso
de destilacion del "'I. Por lo tanto, se evita la contaminacién de las celdas
calientes donde se encuentra el proceso de separacion radioquimica.

d) Durante el procesoc de destilacion, el TeO; irradiado se deposita en una capsula
de cuarzo y ésta dentro de un horno, produciéndose un sistema cerrado por
donde circula una corriente de aire que sirve como acarreador. Bajo estas
condiciones de trabajo, si no estuviera sinterizado el TeO: sino solo
pulverizado, ocasionaria grandes problemas de dispersion en todo el sistema y

por consiguiente el proceso de obtencion de 37} seria imposible.
3.2. CONDICIONES PARA SINTERIZAR EL TeO;

Para llevar a cabo la optimizacion del tiempo y temperatura de sinterizado se
utiliza el TeQ, obtenido mediante la reaccidn (ver cap. 2.2), utilizando el horno (ver
cap. 2.5.5) de tal forma que en cada proceso se mantuvo la temperatura £ 4 °C en
atmosfera natural. De esta forma se llevaron a cabo los experimentos (Tabla 4),

tomando cada vez 10 g de TeO; pulverizado para sinterizar variando los tiempos y

temperaturas.
TEMPERATURA TIEMPO DE SINTERIZADO

°C min

450 35 5.0 7.5 10.0
500 35 50 7.5 10.0
550 35 5.0 7.5 10.0
600 35 5.0 7.5 10.0
650 35 50 75 10.0
700 3.5 50 75 10.0
732 35 5.0 75 10.0

Tabla 4. Sinterizado de TeQ; en funcidn del tiempo y temperatura
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3.3. PROCEDIMIENTO DE SINTERIZADO DE MUESTRAS DE TeO..

a) Se toman 10 g de TeO; pulverizado, previamente seco a 660 °C por 24 h en un
horno tipo mufla, para eliminar impurezas.

b) El TeO, se deposita en un tubo de cuarzo previamente esterilizado para no
contaminarlo. Se toma con unas pinzas y se introduce en el horno (ver cap.
2.5.5) bajo los parametros seleccionados (tabla 4).

¢) Una vez sinterizado se del horno con las pinzas y se coloca boca abajo y el
lingote tiende a despegarse de las paredes del tubo de cuarzo tomando la
forma geométrica del tubo y de esta forma se deposita en el lugar limpio
deseado.

El lingote se divide en dos partes, una para realizar el estudio por microscopia

electronica para realizar los analisis cuantitativo y cualitativo y determinar la

porosidad y la otra parte es irradiada para determinar la cantidad de ¥ atrapado

en los poros.

3.4. IRRADIACION DE MUESTRAS DE TeO,,

Los isotopos formados como productos de reacciones nucleares dei tipo (n, y) no
pueden ser separados quimicamente. Sin embargo, una separacion es posible,
por métodos quimicos o fisicos, cuando un radioisétopo formado decae por

emisién de negatrones o positrones a un radioisétopo de otro elemento. Tal es el

131 131 i

caso del *'Te y *'™Te para la formacion del

La irradiacién del telurio natural, con neutrones termicos, conduce a los siguientes

isdtopos. 2%

21%Tg (1Y = 154 d)
c=034b
a). *Te(0.096%)
6=20b
iTe gt =17d—— & '7'Sb (estable)
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b).

e).

9)-

h).

123mTe (115 =104 d)

=11b
22Te(2 60%)
c=27D
*Te (estable)
. 1%7e(0 90B%) a=390b —'Te (estable)
125%Te (tV% = 58 d)
c =004
. ' Te(4.816%)
a=15b

2*Te (estable)

o7e(7.14%) —— o = 1.5b—>  '°Te (estable)
" Te (1% = 109 d) xe

c=0.135b N 96 % (estable)
257e(18 95% 98 % 127 restable) —o = 5 5 —'2° (1% = 26 min)
5=09b / pr 4
27Te (% = 9.5 h) 1280,
(estable)
128mTe (1Y = 33 d)
a=001b ”°x
'276(31.69%) 30 (1= 12 5 h) (estat}e)
c=01550b 0-2( c=18b
2976 (1% =689 5min) —— 1 {t%=16x10"a) By

2% (astable

3™ (1% =30 h)

iM%e (1% =119 d)
o =0002 2% 53"/'
76(33.8 %) 18 % ¥ 15 = 8,05 4)

5=0220 / [3'"992%

¥i7g (1% = 24.8 min) "'y a(estable)
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Con la irradiacion del telurio natural se forman por lo tanto 3 isétopos del yodo: 127

que es estable, 2% son vida media muy larga (1.6 x 10 " afos), se transforma
facilmente en "%l por la reaccion (n, y) y el 31| con vida media de 8.05 dias que es
el radioisétopo mas comUnmente utilizado en varios tipos de trabajo (ver cap. |,
punto1.2.7).(5°'5”

Las muestras sinterizadas de cada experimento pasan al proceso de irradiacion
en el reactor nuclear Triga Mark Ili, todas ellas bajo los mismos parametros de

irradiacion (Tabla 5)

CONDICIONES DE IRRADIACION DEL TeO; SINTERIZADO
Masa 1 gde TeO;
Posicién de irradiacién Tubo seco
Tiempo de irradiacion 25h
Flujo de neutrones 6.53x10" n/cm?-seg
Tabla 5

La finalidad de irradiar bajo las mismas condiciones todas las muestras, es de
realizar estudios comparativos de la actividad obtenida, ya que su porosidad es
diferente como consecuencia del proceso de sinterizado. Con estos estudios se
selecciona la muestra de actividad mas alta, es decir la que tiene la mejor
capacidad de retencion del 1| en funcion de los pardmetros de tiempo vy
temperatura en los cuales fue sinterizada, y por consiguiente estos seran los

parametros Optimos de sinterizacion.
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CAPITULO 4

ESTUDIOS DE REACCIONES NUCLEARES EN LA OBTENCION DE
1311 POR DESTILACION SECA.

4.1. DETERMINACION DE LAS CONDICIONES OPTIMAS DE IRRADIACION
DEL TeO; EN EL REACTOR NUCLEAR TRIGA MARK I1.

Entre los radioisétopos existen muchos ejemplos de cadenas de decaimiento, uno
de ellos se da en la obtencion de **'I, considerado como hijo radiactive que es
producto del decaimiento de padres también radiactivos, que son el *'Te y
BTe™ Tomando en cuenta la reaccion de obtencion de 'l (1, 2), donde la
seccion eficaz para la formacion de ¥17e™ con vida media de 30 h es de 0.04
barns y es muy pequeia comparada con la seccidn eficaz del 'Te con vida
media de 24.8 m que es 0.22 barns.?"

Por lo tanto, para el calculo de la actividad producida de "*'l, debemos considerar

el " formado por el decaimiento dei "'

131

1 .
Tey *'"™Te. Para el caso de la produccion

de "I por el decaimiento del "*'Te se tiene;

130 131|

Te+n »1P11e hy— — 2y — PlXe (3)
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Para poder desarrollar el balance de energia, esquematicamente la reaccidn

anterior adquiere la forma:

No —oi— Ny— 2> No—h — (4)

Para el calculo de la actividad producida de '’

| por la irradiacion del TeO,,
desarrollamos la ecuacién que nos da la actividad producida en un hijo radiactivo,
formado por el decaimiento de un padre radiactivo, de la siguiente manera:

Tomando como base esquematicamente la reaccion (4), calculamos N

dN,
_ = Nn - Nlj,) ]
dt i ‘H

Esta expresién nos indica la variacion del nimero de nucleos radiactivos que se
producen con respecto al tiempo. Esto es, el numero de nucleos iniciales estables
(No) con determinada seccion eficaz (o), que son bombardeados con un flujo de
neutrones (¢), durante el procesc de irradiacién en el reactor nuclear, menos el
numero de nucleos radiactivos (Nq) que fueron formados, pero que han decaido

de acuerdo a su constante de decaimiento As.

La ecuacion (1), se puede también representar de la siguiente manera:

% + N = Noog (2)

Multiplicando ambos miembros de la ecuacién por ot

%eill +NI/1IB/-']I :Noa¢ellf

%(Nleilf) — NOO'¢ e/'.if
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Integrando v aplicando limites desde N =0 hasta N =Ny y t = 0 hastat=1

NI ) ! .
[dau ey = [Nooge™dt
0 0

Nie?! = Noon;zﬁj et
0

multiplicando la integral por A1y dividiendo por A

3
Nie®! = Noog[ e A
o /?pl
Nie*? = Nogy J-e"'lildt
A

Niett = _I\%'?_[emt]; _ E;;‘l?é[ezlf _ ]]

despejando Ni

Nidi = Noog(1— e )

donde Nidi = A = Actividad de la muestra
por lo tanto:

A =Nidi=Noog(l-e ') (3)

Otra forma de interpretar la ecuacion (3). es de la siguiente manera:



A =N = Noog - Neoge ™!

Donde: A = La actividad alcanzada
Naoog = Numero de nicleos radiactivos que se crean durante la irradiacion
Noog e #! = Numero de ntcleos radiactivos que permanecen en la muestra durante
la irradiacion

-2l = Numero de ntcleos radiactivos  que decaen durante la irradiacion

Noog - Neog €
en un tiempo t
De tal forma que:
(1-e ""f) = f(t), que resulta como producto de la lactorizacién ( 3), se le llama:

"factor de saturacion', y este varia desde: 0 £ f(1) £ |

Entonces, cuando f{t) > 0.t — 0

vcuando f(t) — 1, t —
De tal forma que. cuando t = 6t (6 vidas medias) tencmos:

;qgi‘}(ﬁt\f")
e—/af = g 2 = 0% - 6-4158 = 0.0156
por lo tanto:

() = (1- e7) = 0.984

Este valor (0.984), nos indica, el porcentaje de actividad maximo de saturacion
gue se obtiene al irradiar una muestra en un tiempo equivalente a 6 vidas medias
de radioisétopo que se desea obtener.

Podemos calcular la actividad en mCi/g de TeO; a irradiar en el reactor nuclear,
haciendo un analisis dimensional de los parametros que intervienen en la
ecuacion (3), de tal forma que podemos realizar las operaciones con las

constantes para obtener la siguiente ecuacién:®”

_L63x10"c ga

Y (l-e™y (@

A



donde:

a = Fraccion del isétopo del ¥'Ta en una muestra de Te normal.

M = Masa atomica del Te normal = 127.6 g/mol.

$ = Flujo de neutrones durante la irradiacion en el reactor nuclear = n/ cmzseg.
7.1 = Constante de decaimiento del Bi1e = 16764 ™

t = Tiempo de irradiacion en el reactor nuclear en h.

o = Seccion eficaz de °Te("*'Te) = 0.22 barns.

A = Actividad del *'Te mCi.

_ (1x107)(6.023x10%)

163x10° -
(3.7x107)

1 barns = 10°% cm®.
No. de Abogadro = 6.023x 10%* moléculas/mol.
1 mCi (milicurie) = 3.7x10" dps (desintegraciones por segundo)

Para el caleulo de la actividad del '™

Te, se emplea la misma ecuacion (4),
lbgicamente sustituyendo su respectiva constante de decaimiento (A = 0.0231 "

y seccion eficaz = 0.04 barns.

4.2. DETERMINACION DEL TIEMPO DE ENFRIAMIENTO DEL TeO,
IRRADIADO PARA LA DESTILACION DEL ', 3281,82

Una vez que el TeO, es irradiado dentro de las capsulas de aluminio en el reactor
nuclear, debe dejarse enfriar 48 horas. A este lapso se le llama tiempo de
enfriamiento, el cual sirve para dejar decaer los demas radioisotopos del telurio
que tienen la vida media mas corta que el "*'l. También para dejar decaer la
capsula de aluminio, y un lastre ya sea de plomo o de aluminio que contiene la
capsula de aluminio en el fondo con el fin de sumergirla en la piscina de reactor.
Después de este tiempo de enfriamiento, el TeO; irradiado pasa a la siguiente

r . 1
etapa, que es el proceso de separacién del isétopo de 3

|, a través del proceso de
destilacién por via seca.
Para determinar el tiempo de enfriamiento, consideremos la formacion de un

radioisStopo secundario por el decaimiento de un radioisétopo primario.
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N Nz A2 * Ni ( 5 )

a) Calculo de Ny ("*'Te): Si a un tiempo dado to existen Ny atomos radiactivos, y
dN, de estos atomos decaen en un tiempo dt, tenemos que

dN
—_ =N 5
m ) (5)

resolviendo ( 5), nos da la expresion matematica de la ley del decaimiento radiactivo:

N, = Nt (6)

b). Calculo de N2: Se toma en cuenta la cantidad de atomos que se formaron, a

partir de ANy menos los dtomos que decayeron xoNz, entonces:

N:
El—i— - ),:Na - Z.zNz (7)
dt

Resolviendo (7 )para t =0, N. =0

ANe Lt At
\12 — 1 _ L2 8
1 7 /,”(e e ™) (8)

Cuando: AN = AN,

A
Nt = e Nz 9
) (9)

sustituyendo (6)y(8)en(9)

- A ANy A -
N@e j..lt - 70 (e Alt —e /12{) ( I.O )
A A - A
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Despejando el tiempo t

)
In| -~
_i (11)

A= A

t:

Para comprobar que el tiempo t, es el tiempo maximo (tiempo 6ptimo), en que se
alcanza la maxima actividad de ™'l al estar decayendo del isétopo de Bire y
formando y decayendo el isétopo de 131} se aplica el método matematico de
maximos y minimos a la expresion ( 8 )

Se deriva la expresion (8 ) con respecto al tiempo t.

4 _EZN" (e-/?.,lt _ e-/‘{.zt)
dN: A - A

A, = = 12

) dt dt ( )

A, = 9N AN et et (13)
: dt A - A

(24}

igualando (13) a 0 y despejando t se obtiene:

Ar - Ao

(14)
Sacando la segunda derivada de la expresdn ( 13 ) se obtiene:

dzNz 1:Na - , A,
= AN petdit g erdity (15)
dt’ Ar = A :

Sustituyendo (14 )en la expresién (15), y para cuando tu.. >> tuy 41 << A, seticne

d'N:
dt’
Por lo tanto se cumplen los conceptos matematicos, y el tiempo es el optimo para
131

<0 (16)

alcanzar la maxima actividad de ™'l por decaimiento de BT,
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4.3, DETERMINACION DE PARAMETROS OPTIMOS PARA LA DESTILACION
DEL "I DEL TeO,

4.3.1. Equipo de destilacién de 3% por via seca.”® 18

Este equipo, se compone basicamente de una celda caliente (para manejo
de material radiactivo), que cuenta con un disefio especial y dentro de ella,
tres sistemas interconectados: el sistema de control de destilacién, el
sistema de destilacion y el sistema eléctrico.

FUNCIONAMIENTO DEL EQUIPO (figuras 8 y 10):

Antes de comenzar el proceso de destilacion, se verifica el buen
funcionamiento del sistema de extraccién de aire, el sistema de control de
destilacion y sistema de vacio. El TeO, irradiado, (Figura 10), se coloca
dentro de ia capsula de cuarzo (36), que se encuenfra a su vez dentro del
horno (12) de proceso siguiendo el procedimiento. colocar el TeO;
sinterizado en una charola de cuarzo de 10 cm. de larga (22), la cual a su
vez, se coloca en el elevador de aluminio (15) vy es elevada al nivel de la tapa
esmerilada de cuarzo (16) por medio del manipulador {25-A). Bajar el brazo
maniputador (21) hasta tocar el elevador de aluminio y recorrer la charola
hasta introducirla en el platillo (17). Bajar el elevador de aluminio (24) con el
manipulador (25-A) para permitir el deslizamiento de |la tapa esmerilada de
cuarzo gque se encuentra dentro del horno. La muestra de TeO; se encuentra
dentro del horno. Se proveen los receptores (26) con las soluciones :
receptor A con NaOH con cierta concentracion que determinara el resultado
de este trabajo y al receptor B con una solucidn reguladora de Na,CO3z vy
Na,HCO; donde se seleccionaran las concentraciones y la relacidon en
volumen. Se activa el horno (12), aumentando la temperatura en
incrementos de 100 °C, y asi sucesivamente hasta mantenerla en la
temperatura éptima de destilacién. La bomba de vacio (42) es activada
(Figura 10), a la temperatura del horno de 400 °C, ya que a esta temperatura

131

comienza la separacién del | de la matriz del blanco (14). Se activa el

sistema de extraccion de la celda de proceso (donde se encuentra todo el
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equipo de destifacion, manteniendo una presion negativa en el interior de la
celda de 0.5 cm de agua, con el fin de evitar fugas de material radiactivo al
medio ambiente. El tiempo de destilacién depende de la actividad que se
desee obtener, tomando en cuenta la actividad original de! blanco.
Terminada la destilacion se baja a 0 °C al interruptor de temperatura (se
desactiva el horno) y se desactiva la bomba de vacio, pero el sistema de aire
contintia encendido durante 0.5 h. Se procede a abrir a valvula inferior del
receptor (26-A) con el fin de recuperar el '*’| en forma de Na'*'l en solucion
recolectandolo en frascos color dmbar de 15 mi. Cada frasco que contiene el
Na''l sale de la celda de produccién en un contenedor de plomo y es

conducido a una cadmara de ionizacidn, para medir la actividad obtenida.
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Fig. 8. Sistema de contro! de destilacion.
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CAPITULOS

DISCUSION Y RESULTADOS

5.1. ESTUDIOS ANALITICOS DEL TeQ,."* """

El equipo de produccidén de TeO, ( Figs. 3, 4), nos permite una produccion
rutinaria hasta 50 g/proceso en cada reactor. De acuerdo a los experimentos
realizados el tiempo de cada proceso es de 220 min, y el tiempo de secado del
producto es de 24 horas, de esta forma para la produccion de TeO, se tienen las

siguientes etapas:

a ) Acondicionamiento del equipo.

b.) Proceso de produccién de TeO,.

c.) Secado de TeO..

d.) Analisis de producto.

Durante el transcurso de cada experimento, el sistema de reaccion se mantuvo

suficientemente agitado con la finalidad de que la oxidacion fuera completa en



todos los granos del Te. Asi también, la temperatura de experimentacion se
mantuvo en cada experimento + 3 °C del valor especificado. En los 7
experimentos se obtuvo un rendimiento del 99 % debido a que se trata de un
sistema cerrado. Después al producto se le aplicé un analisis volumétrico (ver
punto 2.5.4). El NO; reacciona con el H.O y se produce HNOs, por esta razén,

para determinar el % de HNQOj se titularon alicuotas de cada experimento con
NaOH .001 N y se aplico la expresion:

m.e.q. x ml. x N x100
P

donde: m.e.q. miliquivalentes de HNOs.

= % HNO; (17)

ml ml de NaOH gastados en la titulacion
N Normalidad del NaQH.
P Peso de la muestra de HNOs.
De esta forma se graficdé et % de HNOs vs Tiempo de reaccidn para los 7

experimentos con el fin de comparar resultados (Fig. 12).

2
T, =250"C

151 Ts=225°C
N Ts =200 °C
& b T, = 175°C
[«
e T, =150 °C
= 1 -
7—; L T, =125°C
=)
S T, =100°C
<

0.5

! 1 1 !
I i I I 1 T 1 1 1 T

0 12 32 52 67 82 98 129 149 188 211

Tiempo de reaccion {min)

Fig. 12. Comportamiento de la reaccion de formacion de TeO,
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5.2. DETERMINACION DE LAS CONSTANTES DE LA VELOCIDAD DE
REACCION, 1518

Se puede observar (Fig. 12), que en los primeros 12 minutos, la reaccion sigue un
comportamiento similar en los 7 experimentos, Esto es debido a que la reaccion
es altamente exotérmica, por lo que al principio se libera mucho calor y el
transcurso de la reaccién no depende de la temperatura que se le aplica
artificialmente con el sistema de calentamiento, por lo que en este intervalo de
tiempo la velocidad de reaccion (k), adquiere valores similares en todos los casos.
Por consiguiente la produccian de TeO, bajo estas condiciones es
aproximadamente igual en los primeros 12 min. En este periodo de tiempo, en el
que la velocidad de reaccion (k), es independiente de la temperatura que se le

aplica, alcanza un valor maximo para cualquier experimento donde el valor de las

kmin" 063 061 .051 063 059 076 075

Tabla 6. Constantes de la velocidad de reaccion en la 1? etapa de reaccién,
Después de los primeros 12 minutos de iniciada la reaccidn, ésta se desarrolla
mas lentamente, pero ahora si depende de {a temperatura que se le aplique,
podemos decir que la velocidad de reaccion (k), a partir de este momento

aumenta conforme aumenta la temperatura (Tabla 7).

kx10*  7.38 12.7 25.0 30.8 341 37.4 45.0

Tabla 7. Constantes de la velocidad de reaccién en la 2° etapa de reaccion,
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5.3. DETERMINACION DE LA ENERGIA DE ACT!VACION DE LA REACCION.

Por otro lado, las caracteristicas cristalinas con las que debe contar el TeO; para
la produccién de 3] de forma mas eficiente dependen del tamafio y calidad de
grano, por lo que es necesario tener en cuenta el exceso de energia, que deben
poseer las moléculas de Te, en comparacidon con su energia media a una
temperatura dada para que puedan participar en la reaccion quimica para la
obtencidon de TeO,, a esto se le llama "Energia de Activacion”. Por lo anterior, en
la Fig. 13, se grafican las constantes de velocidad de reaccién (k) con respecto al
inverso de la temperatura de reaccion de cada experimento (1/T), aqui podemos
observar una pendiente negativa con la cual podemos obtener las Energias de
Activacion para las dos etapas de reaccién'”,
12 Etapa : Primeros 12 minutos Ea;.

22 Etapa : Despues de los 12 minutos Ea;.

Aplicando al Ecuacién de Arrhenius :

Fa 1 (18)
2303R 1

logk = logc -

donde :
k, Constante de la velocidad de reaccion.
C, Interseccion en la ordenada.
Ea, Energia de activacion.
T, Temperatura de la reaccion.
R, Constante de los gases.

La pendiente de esta recta es .

Ea
2.303R

= m (19)

\ N
Graficando los valores de las tablas 6 y 7 obtenemos las graficas (Fig. 13), para

obtener la energia de activacion en las dos etapas.
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Temperatura (1°K) x 10°

1.91 2 2.1 2.23 2.36 2.51 2.68
0 - ,
05 PRIMERA
ETAPA :
= "—‘\-o——a\_,____l—o———o
=
£ 15
E
= 2 SEGUNDA
2 ETAPA
2.5
-3
.3.5

Fig. 13. Graficas comparativas de las dos etapas de reaccién de oxidacion del Te.

En la Fig. 13, se muestra la dependencia del logaritmo de la constante de la
velocidad de reaccion con respecto al reciproco de la temperatura absoluta para
la reaccién de obtencidn de TeO,. En la tabla 8, se muestran para las dos etapas

de reaccién los valores del log ¢ y sus energia de activacion.

T 457.81
2 0316 4700.85

Tabla 8. Datos comparativos de la oxidacién del Te con HNQ; + Aire.
Las dependencias de las constantes de las velocidades de reaccién respecto de

las temperaturas, entonces pueden ser expresadas por las siguientes
ecuaciones™ :
13 Etapa de reaccion k = 1.0e™ /"7 (20)

2° Etapa de reaccion k = 0.316e™/%08R7 (21
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5.4. DETERMINACION DE LA TEMPERATURA OPTIMA DE LA REACCION
5.4.1. Irradiacién de las muestras sinterizadas

Con el fin de determinar la cantidad de **'l obtenido por el decaimiento del Te, se
irradian 7 muestras de 1 g de TeQ, cada una en el reactor nuclear, con un flujo de
neutrones de 1.65x10'2 nfcm®seg, tiempo de 3.5 h, los resultados se muestran en

la tabla 9.

Temperatura de obtencion del TeO; (°C) |
Actividad (uCi) 'Te, ©'™Te i

i
i

125 . 150

{Tempera ,
85 | 72

......

Tabla No. 8. Comportamiento de la temperatura de obtencién del TeQ, y su actividad obtenida.

5.4.2. Analisis por difraccion de rayos X.

Este analisis se realiza con ¢! fin de identificar el compuesto, su pureza y sus
caracteristicas cristalinas, para esto, se empled un equipo de difraccién de rayos
X. En la Fig. 14, se muestran las imagenes de las 7 muestras de TeQ, y se puede
apreciar que tiene alta pureza y ademas alto grado de cristalinidad, los resultados

analiticos muestran el cristal en forma tetragonal caracterizado como paratelurita.
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5.4.3. Analisis del TeO; pulverizado por microscopia electrénica.

Una vez que se extrae el TeO; del sistema de reaccion del Te con el HNQO3, éste,
contiene impurezas de HNO3; y Te que no reaccionaron, ademas particulas de S,

Se y otras impurezas, por lo que se extrae en forma de agrupamientos de granos

en forma de tubérculos de 10 um aprox. (Fig. 15).

AceV  HMagn  Det
150KV 1500x  SE TeO2 PU

Fig. 15. TeO, antes del proceso de secado y eliminacién de impurezas

Una vez que el TeO; se somete al proceso de secado y eliminacién de impurezas
a 660 °C se pulveriza en un mortero, de esta forma se analizan las 7 muestras, en
todas ellas existen evidencias de predominar granos que muestran forma
tetraedrica, en la Fig 16 se muestra la forma y dimensiones del grano, las cuales

fueron tomadas de la primera imagen de la Fig.17

8 58 mu 7 09 mp

824 mp  ——

Fig.16. Forma de grano de TeO, pulverizado
En la Fig. 17, se muestra el TeO, pulverizado y se aprecia la forma de grano que

se obtiene del proceso de obtencion del TeQ, a diferentes temperaturas. En las
primeras 4 imagenes ( Temperaturas de 100 125, 150, y 175 °C) se observan

mas claramente estas geometrias que en las 3 Ultimas.
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Fig. 17. TeO, pulverizado obtenido a diferentes temperaturas
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Analizando los espectros obtenidos por microscopia electronica del TeO»
pulverizado (Fig. 18), se observan las sefales de oxigeno y telurio con energias
caracteristicas de las capas o niveles electrdnicos de sus atomos y las energias
de las subcapas del Te. Podemos observar que el oxigeno se encuentra en 0.6
keV y el telurio en 3.7 keV con sus subniveles en 3.3, 4.1, 4.4, 46 y 4.8 keV.

También se observa que las sefales del oxigeno son inferiores a las del telurio.
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Fig. 18. Microscopia Electrdnica del TeO; pulverizado a diferentes temperaturas
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5.4.4. Analisis del TeO; sinterizado por microscopia electrénica

Con el fin de observar la variacidon de la porosidad del TeO; sinterizado, que
anteriormente fue obtenido a diferentes temperaturas las 7 muestras se analizaron
por la técnica analitica de microscopia electronica.

En la Fig. 19, se muestran las 7 imagenes, en las que se observan los poros vy
cavidades en forma de cavernas. Las primeras 3 imagenes fueron tomadas con
200 aumentos y en la primera de ellas se observa la mayor porosidad. Las otras 4

imagenes fueron tomadas con 500 aumentos.



Fig. 19. TeO; sinterizado obtenido a diferentes temperaturas
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Sin embargo analizando los espectros obtenidos por microscopia electronica a las
muestras sinterizadas (Fig. 20), se aprecian las mismas sefiales de oxigeno y de
telurio que en el TeO, pulverizado, pero con la gran diferencia de que las sefales
del oxigeno aparecen mucho més grandes que las sefiales del telurio, este
fenomeno se lleva a cabo en los primeros 3 experimentos, es decir cuando la
temperatura de obtencion del TeO, fue de 100, 125 y 150 °C. Después a las
temperaturas de 175, 200, 225, y 250 °C las sefiales van disminuyendo

aproximandose a la sefial del Te. ‘
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Fig. 20. Microscopia Electrénica del TeQ, smtenzado a dlferentes temperaturas
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5.4.5. Analisis comparativo del TeO, pulverizado y sinterizado por
microscopia electrénica

Por otro lado, analizando los datos experimentales del analisis cuantitativo
obtenido por microscopia electronica del TeO, pulverizado, se observan en la
tabla 9 y Fig. 21, que el % atémico de O en el TeO; pulverizado alcanza valores
de 58.7 % atdmico hasta 74.65 % atémico. Es obvio que los valores de % de
telurio pulverizado es el % restante. Para el TeQO; sinterizado se observa que el %
atémico de oxigeno alcanza un valor maximo en la muestra No. 1 con 90.24 % y

el valor minimo en la muestra No. 7 con 72.24 %, es decir la diferencia es de 18 %

Ne. TEMPERATURA % ATOMICO DE O % ATOMICO DE Te
MUESTRA e PULVERIZADO | SINTERIZADO | PULVERIZADO | SINTERIZADO
1 100 71.5 90.24 28.85 9.25
2 125 58.70 82.45 41.30 17.55
3 150 71.84 89,94 28.16 10.06
4 175 74.65 77.34 25,35 22.66
5 200 67.42 80.71 32.58 19,29
6 225 63.06 72.01 36.94 27.99
7 250 67.08 72.24 32.92 27.76

Tabla 9. Porcentajes atomicos de oxigeno y telurio en el TeO; pulverizado y sinterizado
obtenido a diferentes temperaturas para la produccion de |
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Fig. 21. Porcentajes atomicos de Oxigeno y de Telurio en el
TeO, pulverizado obtenido a diferentes temperaturas
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La Fig. 22, nos muestra el comportamiento de los porcentajes de TeO; sinterizado
y se observa como de 100 °C a 150 °C el porcentaje atomico de O alcanza el 90

% y va disminuyendo hasta 72 % que corresponde a una temperatura de 250 °C.
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Fig. 22. Porcentaje atémico de Oxigeno vy de Telurio en el TeQ,

sinterizado obtenido a diferentes temperaturas
En la tabla 10 vemos el porcentaje en peso del oxigeno que alcanza valores de
17 63 hasta 26.97 con una diferencia de 9.34 % en peso de oxigeno

correspondiente al TeO; pulverizado.

No. TEMFPERATURA % EN PESO DE O % EN PESO DE Te
MUESTRA °C PULVERIZADO | SINTERIZADO | PULVERIZADO | SINTERIZADO
1 100 23.62 54.42 76.38 44.51
2 125 15.13 37.07 84.87 62.93
3 150 24.23 52.84 75.77 47.16
4 175 26.97 29.97 73.03 70.03
5 200 20.60 34.41 79.40 65.59
6 225 17.63 24.39 82.37 75.61
7 250 20.35 24.60 79.65 75.40

Tabla 10. Porcentajes en peso de oxigeno y telurio en el TeO, pulverizado y sinterizado
obtenido a diferentes temperaturas para la produccion de ™|

En la Fig. 23, se observa que de 100 a 150 °C en el TeO, pulverizado, los
porcentajes en peso de oxigeno alcanzan valores similar, este comportamiento es

similar para el teiurio en el TeO, pulverizado.
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Fig. 23. Porcentaje en peso de Oxigeno y Telurio en el TeOQ,

pulverizado obtenido a diferentes temperaturas

Sin embargo en el TeO; sinterizado la muestra No. 1 contiene 54.42 % en peso y

la muestra No. 7 con 24.39 % en peso, es decir con una diferencia de 30.39 % en

peso de oxigeno (Fig. 24).
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Fig. 24. Porcentaje en peso de Oxigeno y Telurio en el
TeO, sinterizado obtenido a diferentes temperaturas
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Analizando y correlacionando los datos obtenidos del smterizado y pu’f g#;g%o
mediante las Figs. 21 y 22, observamos que el oxigeno en el sinterizado se
encuentra en mayor porcentaje a temperaturas entre 100 y 150 °C con 90 %
atomico y a temperatura de 250 °C con 72 %, en el pulverizado los porcentajes
conservan un comportamiento numéricamente similar en las 7 temperaturas (Fig.
25).
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Fig. 25. Porcentaje atémico de Oxigeno y Telurio en el TeQ,
pulverizado y sinterizado obtenido a diferentes temperaturas

En la Fig. 26, se observa con mas porcentaje en peso el del telurio pulverizado

que el sinterizado y mayor % en peso de oxigeno sinterizado que el pulverizado
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5.5. OPTIMIZACION DE LOS PARAMETROS DE SINTERIZADO DE TeO, PARA
OBTENER "I

5.5.1. Sinterizacion de TeO;

Como se puede ver en la tabla 11 los estudios se basaron en seleccionar una
temperatura de sinterizado (T = 367 °C) y con esta temperatura se llevaron a cabo
4 experimentos con tiempos diferentes (t = 3.5, 5.0, 7.5 y 10 min); después se
vario las temperaturas hasta 732 °C empleando los mismos tiempos. Esta forma
de llevar a cabo estos experimentos fue para estudiar el comportamiento de
sinterizado del TeQ,, ya que de acuerdo a la definicion de sinterizado el cual
comienza a 367 °C, es decir, por arriba de la temperatura media de fusién del
TeQ, y termina a los 732 °C que es 1 °C por abajo de la temperatura de fusion.
Sin embargo, realizando pruebas de sinterizado desde 367 °C hasta 500 °C con
tiempos de 3.5, 5.0 7.5y 10.0 min no se logro, es decir el contacto de los granos
del TeO; si se lleva a cabo en base a calentamiento y tiempo de permanencia de
contacto de grano con grano, pero no existe una compactacion en base a una
transferencia de materia reciproca de grano con grano, en la tabla 11 se muestra
cuando no existe el sinterizado y cuando comienza el sinterizado.

De esta forma, la tabla 11 nos muestra como se comporta el TeQO; durante los
experimentos de sinterizado empleando los parametros propuestos. Como se
puede observar el primer sinterizado se logra a 550 °C con un tiempo de 10 min,
sin embargo desde 375 hasta 450 °C empleando los tiempos seleccionados no
se logra, es decir, bajo estas condiciones los granos de TeO, no logran
compactarse ni tienden a tener consistencia como para formar un lingote de TeO,,
lo mismo sucede a 500 °C con tiempos de 3.5 y 5.0 min, sin embargo a 500 °C
con tiempos de 7.5 y 10.0 min se observa que ya el TeO, forma un sinterizado
enganoso ya que al sujetarlo se deshace y por consiguiente no ocurre el
sinterizado, este mismo fenomeno ocurre a 550 °C con tiempos de 3.5, 5y 7.5
min y a 600 °C con 3.5 min. Entonces el primer sinterizado se lfogra a 550 °C con
un tiempo de 10 min, pero al tratar de extraerlo del tubo de cuarzo se verifica que

se encuentra pegado a sus paredes y no es posible manipularfo. Este mismo
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fenémeno ocurre a 600 °C con tiempos de 5.0, 7.5 y 10 min. Sin embargo, a estos
sinterizados si fue posible llevar a cabo los estudios correspondientes de

microscopia y de irradiacién. A partir de 650 °C hasta 732 °C con los tiempos

seleccionados ya se llevo a cabo el sinterizado normal.

TEMPERATURA TIEMPO DE SINTERIZADO
DE {min)
SINTERIZADO 3.5 5.0 7.5 10.0

°C)

367 No se logra No se logra No se logra No se logra
400 No se logra No se logra No se logra No se logra
450 No se logra No se logra No se logra No se logra
500 No se fogra No se logra No se logra No se logra
580 No se logra No se logra Se forma pero no SE LOGRA

se logra
600 Se forma pero no SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA
se logra

650 SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA
700 SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA
732 SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA SE LOGRA

Tabla 11. Comportamienio del TeQ; al sinterizarse
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5.5.2. Irradiacién de muestras de TeO; sinterizadas

Con el fin de predecir la actividad esperada de TeO,, se realizan los calculos
matematicos, tomando en cuenta los parametros de irradiacion seleccionados (ver
cap. 3.4), aplicando la ecuacion de irradiacion (4), para la irradiacion de 1 g de

131
L

TeO, para obtener uCi/g de Las muestras arrojaron los siguientes resultados

(Tabla 12).61626%

No. Masa | Temp. | Tiem-

de de de po | ACTIVIDAD TOTAL DE **'1 E 1ISOTOPOS RADIACTIVOS DEL Te DESPUES DE LA
TeO; de IRRADIACION {u.Ci)

Mues- (g} Sint, Sint,
tra (°C} (min) 1 2 3 4 5 6 7 8 9 0 | M 12
Dia DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS DIAS
1 10 550 10 | 701 | 516|409 (384 f304 | 276 {243 2201202186 | 171 | 154
2 10 600 5 881 | 589 | 527 | 418307 | 283 1249228219 2'4 | 184 | 165
3 1.0 600 75 | 811 | 580|449 (376|310 (277 1248 (224 {205 | 180 | 164 | 157
4 10 600 10 | 786 | 523 | 424 | 361 | 308 [ 284 | 247 | 224 | 204 | 192 | 173 | 161
5 10 650 35 | 748 (529|438 (367 298 | 265|240 | 2191951177 | 166 | 153
6 1.0 650 50 | 794 | 556 | 498 (402 | 312 | 286 | 249|234 | 2061 192 | 174 | 159
7 1.0 650 7.5 § 988 1679|507 7414|330 | 315|284 (2531232209192 177
8 10 650 10 | 1038 (696|520 | 426§ 351|319 (293 | 261 237|216 | 198 | 163
g 10 700 3.5 [ 1118|540 [ 460 | 368 § 309 | 276 | 245 | 222 | 205 | 188 | 167 | 151
10 10 700 50 | 1118687 5191421350313 |288{2681235|215{ 196 | 181
11 10 700 7.5 | 826 | 681|518 423|357 1317|278 255|235 |217 [ 192 181
12 10 700 10 | 956 (685|519 423 §358|319 282|254 (234|213 (191|175
13 1.0 732 3.5 {938 | 684|517 1407|437 309 273|247 | 227|208 | 187|176
14 1.0 732 50 942 1691 (5151436 | 370 | 337 | 294 | 265 | 243 | 223 | 202 | 187
15 1.0 732 75 } 936 685|504 1426|363 (332 |289|261 238|217 1991|183
16 10 732 10 | 938 | 687 | 5181439[364 | 331 |288(259 (239|220 {200/184

Tahbla 12, Decaimiento de las muestras de TeQ, irradiadas

Es muy necesario conocer los fendmenos nucleares que se producen durante la
irradiacion con neutrones rapidos o térmicos en todos los isdtopos de Te que
existen en el TeO,, ya que durante la irradiacion ocurren diferentes reacciones

nucleares, de tal forma se activan los demas isétopos de Te, no nada mas los
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13

isotopos que dan lugar a la formacién del I, sinc otros productos de las ofras

reacciones, por lo tanto la actividad que se obtiene en todos los experimentos, es

la suma de los isétopos, principalmente los que tienen energias préximas o

131

iguales a las del 7'l, ya gue el equipo con que se tomaron las mediciones fue una

camara de ionizacién (CAPINTEC), la cual se calibré para las energias de 'l y
por lo tanto se detectaron todas estas energias.

En la tabla 12, se observa que a partir del 5° dia de decaimiento de las muestras,
los valores tedricos se aproximan al decaimiento real que sigue el Bl de tal

forma, que esto nos indica que del 1° al 4° dia, las muestras de TeO, contienen

|131

otros isétopos del Te que interfieren en la medicion del 7'1 y a partir del 5° dia las

muestras contienen basicamente casi el 100 % de 1.

131

5.5.3. Determinacion de 'l en las muestras irradiadas

131
3

Para obtener la actividad del , producido inmediatamente después de la

irradiacion, hagamos lo siguiente:
De acuerdo a los resultados mostrados en la tabla 12, podiamos pensar que

1311

estos valores corresponden al sin embargo, si aplicamos la ecuacion de

decaimiento (22), que es:

A = Aec™ (22)

donde: A, = Actividad inicial .
A = Actividad después de un tiempo dado.

% = Constante de decaimiento del 1.

t = Tiempo de decaimiento del "*'I.

Para el primer valor de actividad que corresponde a la columna de dia No. 1 (tabla

12), después de la irradiacion de la muestra No. 16 se le aplica la ecuacion (22).

0693

. (1 .
A=938uCie * = 860 uCi
Este resultado tedrico es el que nos debe dar después de la irradiacion en forma
experimental, sin embargo la lectura es de 687 uCi, este mismo fendmeno ocurre
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con las demas muestras, pero a medida que pasa el tiempo los valores tedricos y

practicos se aproximan, de tal forma que los valores a partir del 5° dia siguen un

. . . _ 1
comportamiento que se ajustan a la curva que rige el decaimiento del "'l

entonces se puede pensar que a partir del 5° dia ya se tiene una muestra con alta
pureza de *'I.

Por lo tanto a partir de esta conclusién se puede aplicar la ecuacion de

131

decaimiento para saber cuanto | se tiene el 1°" dia después de la irradiacién.
P

Ahora se grafican dos curvas de decaimiento para cada muestra, con los datos de
la tabla 22:

1 Para la primera curva, se toman en cuenta los datos desde un dia después de

1314

la irradiacion , hasta el dia 12 , esta curva, nos indica el 7’| mas impurezas

(presencia de otros isétopos de las otras reacciones del Te).

2. Para la segunda curva, se toman en cuenta los datos del dia 5 después de la
irradiacion hasta el dia 12 y con cualquiera de estos datos y aplicando la
ecuacion (22), pero despejando A,, se calculan los valores correspondientes a

los dias del 1° al 4°.

3. Ambas graficas las comparamos en un eje de coordenadas,

En la Fig. 27 se muestran las curvas de decaimiento de las 16 muestras y se

131| (

puede apreciar la curva que corresponde al curva inferior} y la curva que

131
|

corresponde a la actividad total de la muestira, que contiene mas otros

isétopos del telurio.
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Fig. 27. Curvas de los productos de decaimiento de las muestras TeO, irradiadas.
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En la Fig. 27, podemos observar la diferencia que existe en las dos curvas durante
los primeros 4 dias después de la irradiacién y a partir del 5° dia se aproximan a
unirse, esto, nos indica que en los primeros 4 dias, existe la presencia de otros
isotopos que tienen energias similares a los del 13 pero con vida media mucho
menor, y debido a esto decaen mas rapidamente, Este fendmeno tambien puede
explicarse si observamos el decaimiento de una muestra de TeO; irradiado, en la
cual se tomaron lecturas por espectrometria gamma durante el decaimiento por
varios dias de todos los isOtopos formados como productos de las reacciones
nucleares ( Fig. 28). Esta grafica nos muestra el comportamiento de todos los
isétopos producidos durante ia irradiacidon del TeO; y con ellos podemos
corroborar que los isdtopos que perjudican la pureza del !l en los primeros 4

dias son principaimente: '“Te, 2Te, y P'Te™ (con T# << )

y en menor
. r 7 1 .
proporcién 1287gMm 127Tgm 1297gM y 1237¢ (con T2 >> 131!) pero con actividades

muy pegquefias que no afectan.

100

10 I}II
g 4 g . . & & Y - /
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O 127~
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g ! /
2 m'[‘e 13I-[cm
5 ‘ /
2
< o e 127
N SN N V) - ‘”Te"‘
- e A 121
0.01 . —F |29Tcm
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TIEMPO (h}
Fig. 28. Esquema de decaimiento de una muestra 1 gde TeQ,

trradiada por § h con un flujo de neutrones de 1.19X10 ™ rvem?
seq

Por lo anterior, podemos concluir, que la cantidad de ™

| obtenido en cada
muestra después de 1 dia de la irradiacidon en funcién de los parametros de
sinterizado es diferente. La (tabla 13), muestra los resultados de la actividad de
3| obtenido, 8 horas después de terminarse la irradiacion de las 16 muestras de

1 g de TeO, en funcidn de los parametros de sinterizacion.
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,Tep. de .
Sint : ' :

°C 550 600 .600 600 &50 650 650 650 700 700 700 700 732 732 732 '732
Sint. 10 50 75 10 35 50 75 10 35 50 75 10 35 50 75 10

Act.  de
¥y 468 473 477 475 457 480 476 540 533 538 549 550 534 569 558 560

Tabla 13. Obtencion de I, en funcién del tiempo y temperatura de sinterizado del TeO, con
tiempo de enfriamiento de 8 horas.

En la Fig. 29, se grafican los resultados de la tabla 13 (No. de muestra vs
actividad obtenida en nCi), se puede apreciar que al aumentar el nimero de
muestra, aumenta la actividad, esto es, al aumentar la temperatura de
sinterizacion, también aumenta la actividad, desde 550 °C hasta 732 °C. Sin
embargo, el punto maximo se obtiene en la muestra No. 14 (T =732 °C, t=5
min).

Podemos verificar que en los puntos mas bajos de la curva se encuentran los
tiempos mas bajos a los cuales fue sinterizada la muestra y los puntos mas altos

de la curva corresponden a los tiempos mas altos de sinterizacién.

40 o e e e
520 1
500 |
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460 |

440 |
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420 |

400

{

i

- [a ] Lt -t uy w i~ -~ [+ o - [ o hd i w
el D S T

NUMERO DE MUESTRA DE TeC,

Fig. 28. Obtencién de '*"i en funcién del tratamiento de
sinterizado del TeQ, con tiempo de enfriamiento de 8
horas
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5.5.4. Determinacién de otros radicisotopos en las muestras irradiadas.®®"

Para darnos cuenta que otros radioisétopos se encuentran presentes en las
muestra irradiadas de TeQ,, tomemos en cuenta la muestra No. 14 de la Fig. 27
que se refiere a la muestra que abtuvo mayor cantidad de "'l (569.2 uCi después
de la irradiacion), en donde la curva superior se refiere a la actividad total de la
muestra (*'l + Impurezas, para este caso, que consiste en la formacion de otros
isotopos del Te, ver cap. 5.5.3) y la curva inferior, es el 13 presente en la

muestra, tomando en cuenta estas dos curvas , tenemos:

(!31 131I

| + Radioisdtopos del Te) - = X = Cantidad de otros radicisotopos del Te presente en la

muestra de TeO,

Si determinamos X, tomando en cuenta el tiempo de decaimiento hasta el dia No.
5 después de la irradiacion ( después del dia 5 en adelante no es posible porque

las curvas tiene los mismos valores) tenemos (tabla 14):

Tiempo después de la
irradiacion (Dias) 1 2 3 4 5
(") + Radioistopos def Te)
{(nCi) 942 692 515 436 370
Bl (uCi) 522 479 439 403 370
X {uCi) 420 213 76 33 0

Tabla 14. Datos comparativos de los isotopos presentes en el TeQ, irradiado.
Graficando, los valores de la tabla 14, actividad contra el tiempo tenemos (Fig.
30):

1000
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700
600
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Fig. 30. Decaimiento de una mezcla de 2
radicisotopos
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5.5.5. Analisis por microscopia electrénica de las muestras de TeO; antes de

irradiarse

Para nuestro caso en especial, la técnica analitica por microscopia electronica de

barrido, aplicada a las muestras de TeO; sinterizadas, tienen como finalidad:

a) Observar el comportamiento de la estructura granular que se observa a través
de sus imagenes que muestran la forma y tamafio de granos y poros.

b) Correlacionar los espectros y analisis cualitativos y cuantitativos con el fin de
encontrar los parametros éptimos de sinterizado que nos conduzcan a obtener
con mas eficiencia al "'l.

Por lo tanto, la conformacion de estos sinterizados , varian de acuerdo a los

parametros que se fijan. Los estudios del proceso de sinterizado de cada muestra

mostrados (ver cap 552 y tabla 12), ahora los podemos corroborar

comparandolos con las imagenes de la Fig. 31:

a) AT =550 °C con t =10 min, los granos del TeO; muestran una compactaciéon
pero no existe una transferencia de materia de grano con grano (imagen 1).
Podemos observar que existe apilamiento de materia en forma desordenada y
no existe una porosidad bien definida, la actividad obtenida fue de 468 uCiy la
mas baja en todas las muestras.

by AT =600°C cont=>5.0, 55 min sucede lo mismo que en el punto anterior con
actividades de 527 pCi y 477 uCi respectivamente, sin embargo existe una
ligera compactacién con t = 10 min, vy existe porosidad que no esta bien
definida, y la actividad es de 475 uCi, o sea la actividad casi no varidé a estas
temperaturas.

c)A T =650°C, cont =235 56y 7.5 min existe compactacién de materia y
transferencia de materia de grano con grano y comienza a existir la porosidad
bien definida, aunque con poros aproximadamente de 20 p que es una

porosidad no muy satisfactoria para atrapar al '

| ya que la actividad obtenida
es de 457 uCiy 480 pCi respectivamente, y es baja comparada con la obtenida
a temperaturas de sinterizado mas altas.

d)AT=650°%,cont=10miny T=700° cont=235, 5.0 7.5y 10 min, con

estos tiempos y estas temperaturas de sinterizado se logra una porosidad bien
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definida que oscila entre 40-60 u y bajo estas condiciones se logra atrapar en

1| En las imagenes de 'a No. 8 a la 12 se

sus poros adecuadamente al
observan claramente los poros intercalados en material que tiende a la
fundicion, por lo que la actividad casi permanece constante (540, 533, 538, 549
y 550 uCi respectivamente), sin embargo es mas alta que la de los incisos “a”
“b"y "

e) AT =732 °C con t = 3.5 min se observa que la actividad de 534 pCi, es similar
a la obtenida a T = 700 °C. Sin embargo en estas condiciones la imagen
muestra al TeO; casi fundido pero con la porosidad mejor definida por lo que el
lingote es muy compacto y de esta forma se puede manipular mejor en el
proceso de destilacion del "',

NAT=732°cont=5 75y 10 min, se observa la desaparicién granular
completamente, es decir, existe la formacion de cuellos extremadamente
grandes causados por el aumento de la temperatura que tiende a fundir el
TeQ,, bajo estas condiciones se obtuvieron las actividades mas altas (569, 558
y 560 uCi respectivamente), quizas con t = 7.5 y 10 min de sinterizado ya no se

131
l

alcanza la actividad de .. porque este tiempo es demasiado grande para

lograr una porosidad adecuada, sin embargo, con el t = 5 min de sinterizado, se
lograron poros de 50 a 70 p adecuados para obtener la mejor cantidad de "',
La tabla 15, muestra en forma esquematica los efectos causados en el TeO,

segun los parametros aplicados en el proceso de sinterizado:

Existe compactacién de granos | Existe transferencia de materia y | porosidad bien definida y
y la porosidad no definida comienza a definirse la desaparece la estructura
porosidad granular,
TEMPERATURA TIEMPO DE TEMPERATURA TIEMPC DE TEMPERATURA TIEMPO DE
DE SINTERIZADO | SINTERIZADO DE SINTERIZADO | SINTERIZADO DE SINTERIZADO SINTERIZADO
{°C) {min) {°C) {min) {°C) {min)
550 10 650 3.5 650 10
600 5 650 5 700 3.5
600 7.5 650 7.5 700 5
600 10 700 7.5
700 10
732 3.5
732 5
732 7.5
732 10

Tabla 15. Efectos causados en la conformacién interna del TeQ, al sinterizarse
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En la Fig. 32, se muestran los espectros que corresponden a cada una de las
muestras como parte de Ia técnica analitica de microscopia electronica. Se puede
observar lo siguiente:

a) En las muestras, las cuales fueron sinterizadas con T = 550 °C, y 600 °C con t
= 10 y 5 min, se observa que el pico del O es inferior a los del Te, esto se debe
principalmente a que todavia no existe compactacion de granos y como
consecuencia no existen poros lo suficientemente definidos y consistentes

3 en forma definitiva.

como para atrapar al

b) A medida que aumenta la temperatura, podemos observar que el pico de
oxigeno aumenta y mucho mas cuando aumenta también el tiempo de
sinterizado, esto es debido a que existe una acumulacion de oxigeno mayor
dentro de los poros ya que la proporcidn que existe de oxigeno en los poros es
proporcional al tamafio de poro y por consiguiente al aumentar el pico del
oxigeno aumenta el tamafo de poro.

c) los diferentes picos que corresponden al Te nos indican las diferentes capas
electrénicas de los atomos del Te en las cuales ocurrieron las migraciones y los
reacomodos de los electrones durante el proceso de bombardeo con el haz de
electrones como parte esencial de la técnica analitica de microscopia
electronica.

d) El fondo que se presenta corresponde a la energia causado por el efecto
Bremsstrahlung, que significa que el bombardeo de electrones por el
microscopio electronico que inciden en los atomos del Te no causan ionizacion,
pero si interaccionan con los electrones del atomo perdiendo una parte de su
energia al disminuir su velocidad.

e) El pico que corresponde al O, significa en este caso, que ocurridé la migracién
de!l electréon de la capa L a la capa K y por lo tanto el fenomeno no se presentd
en las subcapas, por eso es hada mas un pico.

f} En el eje de las coordenadas se grafica la intensidad contra la energia en KeV

que corresponde a cada elemento.
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Fig. 32. Espectros del TeQ, sinterizado
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Los analisis cuantitativos de las muestras para identificar los porcentajes de cada
elemento presente, se muestran en la tabla No. 16. Como podemos observar, el
porcentaje atémico de! O oscila entre 69.70 % hasta 89.13 y el Te de 10.87 hasta
30.30. En el porcentaje en peso del O oscila del 22.31 % hasta 50.69 % y el Te
de 77.62 % hasta 49.31 %. Como podemos ver, en la mayor parte de las
muestras los porcentajes son similares.

El hecho de que se presenten porcentajes similares de O y de Te y que
observemos que no dependen de los pardmetros de temperatura y tiempo de
sinterizado, es debido a que durante el andlisis cuantitativo en el microscopio
electronico se seleccioné la superficie a analizar al azar, y pudo haber sido una

superficie porosa, con pocos poros o sin poros

No. TEMPERATURA TIEMPO
MUESTRA DE DE % ATOMICO % EN PESO
SINTERIZADO | SINTERIZADO
OXIGENO | TELURIO | OXIGENO | TELURIO

1 550 10 78 21 2179 31.03 68.97
2 600 5 69,70 30.30 2238 77.62
3 600 7.5 88.27 11.73 48 55 51.43
4 600 10 38 04 11.96 48.01 5199
5 6850 35 89.13 10,87 30.69 49 31
6 650 5.0 85.83 1417 43.16 56.84
7 650 7.5 78.53 21.47 31.45 68.55
3 650 10 87.11 12.89 45.88 54.12
9 700 35 77.23 22,77 29.94 70.16
10 700 50 85.98 14.42 43.47 56.53
11 700 7.5 77.23 2277 20.84 70 16
12 700 10 87.4 12.6 46.51 53.49
i3 732 35 8702 12.98 43.66 54.43
14 732 5.0 85.11 14 89 41,73 58.25
15 732 75 83.70 16.30 39.16 60.84
16 732 10 83.05 16.95 38.06 61.94

Tabla 16. Porcentajes atomicos y en peso de oxigeno y de telurio presentes en las 16
muestras sinterizadas
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En la Fig. 33, se grafican los valores de la tabla 16 donde se muestran los
porcentajes atdomicos del Te y O contra el numero de muestra y se observa como

oscilan los valores en funcion del nimero de muestra.
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Fig. 33. porcentajes atdmicos de Oxigeno y
Telurio en el TeO, sinterizado a diferentes tiempos
y temperaturas

Tambien para ver la diferencia que existe de un analisis atébmico y de un andlisis
en peso de los componentes, la Fig. 34, muestra los datos obtenidos de la tabla
16.
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Fig. 34. Porcentajes en peso de Qxigeno y Telurio

en el TeQ, sinterizado a diferentes tiempos y
temperaturas
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5 5 6. Determinacion de las condiciones éptimas de irradiacién del TeO, en

1,73
el reactor nuclear.®"”?

Aplicando la expresién ( 4 ) para la irradiacién de 1 g de TeO; con un flujo de
neutrones & = 6.53 x 10" n/cm’seg, para diferentes tiempos, podemos encontrar
la curva que nos defina el comportamiento del tiempo de irradiacion en funcion de

porcentaje de actividad de saturacién obtenida (Fig. 395).

100 o T
90
80 +
70
60 +
50 t
40 -

30 ¢
20 1
10 ¢

o, DE ACTIVIDAD DEL “*'Te (mCi)

0 1 4

2 T e

TiEMPE DE IRRADIACION (h)

Fig.35. COMPORTAMIENTO DEL"™'Te EN LA
IRRADIACION DE TeO,

Tomando en cuenta la reaccion de obtencion de "'l a partir del isétopo de ' Te,
calculamos el tiempo en que se obtiene la actividad mas alta de ¥} hacemos uso
de la grafica anterior, en la cual se puede apreciar que la actividad maxima de
¥1Te se obtiene a las 2.5 h de irradiacion que es la actividad de saturacion y se
alcanza a las 6 vidas medias como tiempo de irradiacion, resultando una actividad
de 62.3 mCi.

En el caso de decaimiento del *'™Te a *'1, debido a que su vida media es mucho

mayor a la del Pi1e, por lo que se requiere de un tiempo mucho mayor de
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irradiacion (t = 180 h aprox.) para llegar a la actividad de saturacién que es de
8.62
mCi/g. En la Fig. 36, se aprecia, que para llegar a porcentajes altos de la actividad

de saturacién, se necesita irradiar tiempos muy grandes.
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Fig. 36. COMPORTAMIENTO DEL ™*'"™Te EN LA
IRRADIACION DEL Te0,

La actividad de saturacion del ®'Te[ty, = 25 min] se alcanza a un tiempo de
irradiacion de 6 vidas medias, es decir 2.5 horas. Al irradiar mas tiempo,
obtenemos un crecimiento en la actividad del "*'™Te[tyz = 30 h] que también

131 . L. _ r
decae a "*'I. Sin embargo, el crecimiento en la actividad de BIMTe es mucho mas

lento que el crecimiento en la actividad de ™'

131

Te debido a su mayor vida media, y

por lo tanto cada microcurie de 'l obtenido a través del decaimiento del *'™Te

resuita mucho mas caro que el obtenido por el decaimiento del ¥11e,

Los valores de 62.3 mCi y 8.62 mCi que corresponden a la actividad obtenida de

131 131m

los isOtopos de “'Te y Te respectivamente, nos producen la cantidad de ']

en funcion de sus vidas medias en el proceso de decaimiento.
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5.5.7. Determinacion de las condiciones éptimas del TeOQ; irradiado para la

i i 70,717
destilacién del 7. 707172

Aplicando la ecuacion (14) {(ver cap. VI1.2), encontramos el tiempo (1), dptimo en el
cual la muestra de TeO; alcanza la maxima actividad, a partir de que se dej¢ de

irradiar, para este calculo tomamos en cuenta las constantes de decaimiento del

1 131
131mTe‘ 13 3 I

Tey

Para “'Te:

Constante de decaimiento del "' Te = 1.6764 h".

Il

A

Constante de decaimiento del ™'l = 3.59x 10°h".

A

sustituyendo valores en ( 14 ) cap. VI.2
3.59x 107 h"

n— i
t= —1.6764h = 366h ~ 3.7h
3.59%x 10" h' - 1.6764 b

Para *'™Te :
/. = Constante de decaimiento del """ Te = 0.0231 h".

/. = Constante de decaimiento del ™' = 3.59x 10°h"

sustituyendo valores en ( 14 ) cap. VI.2
3.59x 107 b
n -

t= —— 00231 h = 9542h ~ 96 h
3.59% 10" b - 0.0231 h"

Para comprobar que en este tiempo se alcanza la actividad maxima de |

tomemos en cuenta la irradiacién de 1 g de Te natural en el cual la cantidad de
nucleos de 'Te es 1.627 x 10*' ( de acuerdo a la relacién isotépica de 0.3448).

La muestra fue irradiada con un flujo de neutrones ¢ = 6.53 x 10 '? n/cmzseg, por

un tiempo de 2.5 h (tiempo necesario para llegar a la actividad de saturacién en la

131
|

formacion del radioisétopo del *'Te), la actividad alcanzada fue de 62.318 mCi

del isotopo del "*'Te,
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Entonces, tomando como base A, = 62.318 mCi, y aplicamos la ecuacidén general

de decaimiento (22)

A= Ae M (22)

donde:

A = Actividad final del "*'Te

A, = Actividad inicial *'Te

5. = Constante de decaimiento del *'Te = 1.6764 h”’

131

T = Tiempo de enfriamiento del “ Te = 3.7 h. Este valor resulta de la expresion

131 131|

(14), ( ver cap. 4.2), para nuestro caso el " Tey el

La actividad A = 0.1316 mCi (131.6 pCi) y siendo esta actividad la maxima que

adquiere el 131

I, ya que después empieza a disminuir y para calcular la actividad
del "'l al terminar la irradiacion despejamos A, de la expresion (22) usando

naturalmente su propia A.

Aplicando las ecuaciones (6) y (8) (ver cap. 4.2), para diferentes tiempos de
enfriamiento a partir de terminada la irradiacidén, obtenemos el esquema de
decaimiento del "*'Te (N1) y formacion del *" (N,). El comportamiento se observa
en la Fig. 37.

103



100

10 1

ACTIVIDAD mCi

04 |

0.01

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 35 4 4.5 5
TIEMPO (h)

Fig. 37. ESQUEMA DE DECAIMIENTO DE ®'Te Y
FORMACION DE *'i DESPUES DE LA IRRADIACION DE TeO,

En la Fig. 37 se pude observar, que al irradiarse TeQ,, el isbétopo ¥'Te alcanza
una actividad muy alta, pero con su vida media de 24.8 min, que es muy baja

B4y a medida que decae el "'Te, aumenta

comparada con la del
paulatinamente el *'l, es un momento crucial y muy interesante el que se
presenta en el tiempo de 3.7 h, ya que los dos isdtopos adquieren la misma
actividad de 0.1316 mCi (131.6 pCi) por gramo de TeO; irradiado y ademas esta
actividad es la maxima que adgquiere el R} ya que después empieza a decaer
segun su propia vida media.

De acuerdo a la cantidad de '

| que se produce por la irradiacion de los is6topos
de ®'™Te y *'Te en funcion del tiempo de irradiacién y tiempo de decaimiento, es
necesario hacer una comparacion en base a la irradiacién con diferentes tiempos

de muestras de 1 g de TeO3 (Tabla 17).
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‘IJlmTe 131Te 131l 131|
TIEMPG DE ACTIVIDAD ACTWIDAD ACTIVIDAD ACTIVIDAD ACTIWVIDAD ACTIVIDAD OBTENIDD A OBTENIDQ A
IRRASIACION DESPUES DE ATh 96 h DESPUES DE 37h 96 h LAS 96 Hs LAS 96 Hs
1] LA DESPUES DE DESPUES DE LA DESPUES DE DESPUES DE DESPUES DE DESPUES DE
i IRRADIACION LA LA IRRADIACION LA LA LA LA
% [fEL))] IRRADIACION IRRADIACION i} IRRADIACION TIRRADIACION IRRADIACION 1RRADIACION
{nCH) {uCi} {uCi) {ncr) (1Cig) {mGi1100g}
25 6455  |592 64.45  |62314 |126.9 |91.10  |155.55 |15.55
20.0 4256.0 | 3990 463.35 |63270 |128.9 |92.54 |555.89 |55.58
60.0 8627.0 |7920 862.25 |63270 |128.9 |92.54 |954.79 |95.47

Tabla No. 17. Actividad producida por efecto de la irradiacién de los 1sétopos de >'"Tey *'Te

En la tabla No. 17, se observa loa siguiente:

1 Para el *'™Te: La actividad obtenida a las 96 hs después de la irradiacion, es
igual a la de "1, ya que estan en equilibrio el 13imTe y el ¥y
2 Para el *'Te: La actividad obtenida a las 96 hs después de la irradiacion, se

131
3

consideran tambien , ya que el equilibrio se encuentra a las 3.7 h de

después de la irradiacion, es decir, 82.3 h después del equilibrio.

131

3 La suma de los 2 puntos anteriores nos dan la cantidad de "°'I| en puCi/g y por

consiguiente en 100 g de TeO; (ultima columna).
Por lo tanto con un tiempo de irradiacion de 2.5 hs y un tiempo de decaimiento de
96 hs se llega a obtener 155.55 pCilg de "*'l, con 20 hs de irradiacion es decir 8

131 : . .y
*1| equivalente a 3.57 veces mas; También,

1
13|

veces mas, se obtienen 555.89 uCi de
st se irradian 60 hs, es decir 24 veces mas, se obtienen 954,79 nCi/g de
equivalentes a 6.13 veces mas.

Entonces, no es conveniente irradiar mucho tiempo debido al alto costo por hora

de irradiacion comparado con el costo del 131

| al ser vendido en el mercado, por
gjemplo, levando a cabo 3 irradiaciones de 2.5 hs cada una, la actividad obtenida
de la suma de las 3, es aproximadamente igual a la actividad que se obtiene
cuando se irradia 15 h.

Por ofro lado, para seleccionar el tiempo de enfriamiento, vemos que a las 3.7 hs

después de la irradiacion, se obtiene la maxima cantidad de i proveniente del
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131 131 131m

Te, sin embargo, en este tiempo la cantidad de | proveniente del Te es

muy pequefia ya que este, alcanza la maxima actividad hasta las 96 hs. En este

tiempo, la cantidad del 31 gue ha decaido proveniente del ¥1Te es el 29.156 %.

Este porcentaje es pequefio, comparado con la cantidad de 131

131m

| que se gana a
partir de Te. Ademas dejando enfriar la muestra 96 hs después de la
irradiacion, nos permite que en este tiempo decaigan los demas isétopos
presentes en la muestra como impurezas (ver Fig. 28). Esto nos garantiza obtener

131
el

| con alta pureza.
Por lo tanto, el tiempo 6ptimo de irradiacion es de 2.5 hs y el tiempo optimo de
enfriamiento , es decir, el tiempo necesario para poder destilar (separar el 1| del

TeO,) es de 96 hs.

5.5.8. Determinacién de las condiciones optimas para la destilacion del ¥

del TeO, irradiado.™

o s 131
Durante el proceso de destilacion de 3

, €5 necesario romper los poros del
sinterizado en los cuales se encuentra et '*'| atrapado. Para lograr esto, es
necesario aumentar la temperatura (temperatura de destilacion) hasta llegar a
fundicion del TeO,, de tal forma que desaparezcan los poros, y de esta forma el
31| es liberado en forma gaseosa. Por lo tanto la temperatura de destitacién debe
ser mayor de 733 °C (temperatura de fusion del TeO;). Para nuestro caso
particular se seleccioné la temperatura de 800 °C. Ya que esta temperatura nos
asegura una fundicion completa del TeO,.

Una vez que es liberado el ™'

| de la matriz de TeQO,, es arrastrado con una
corriente de aire seco con una presién de 2.5 mm de Hg suficientes para hacerlo
llegar a los receptores y diluirlo en NaOH (0.1N)

Para comprobar la importancia que tiene optimizar los parametros del proceso de
obtencién de "*'l, se prepararon 39 g de TeO,, aplicando las condiciones 6ptimas
en la obtencion del TeO,, y en la sinterizacion del TeQO,, y se irradiaron en un

reactor nuclear , tipo piscina, Modelo RP-10, con potencia de 10 MW en el
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Instituto Peruano de Energia Nuclear (IPEN), el flujo de neutrones fue ¢= 1.36 X
10" nfem®seg y un tiempo de irradiacion de 11.55 h.

La actividad de '*'I en la muestra fue de 855 mCi, es decir antes de la destilacién
seca (llevada a cabo en el IPEN) y después de la destilacion , en los residuos del
TeO, sobrante, fue de 0.0406 uCi. Los apéndices 2, 3 y 4, muestran los
resultados del estudio llevado a cabo:

Apéndice 2. El andlisis por espectrometria de la muestra después de la
irradiacién, que contiene todos los isdtopos formados.

Apéndice 3. El analisis por espectrometria, muestra la region de interés, que es
l 131|‘

donde se encuentran, las principales energias de

Apéndice 4. E| analisis def solido residual, después de la destilacion.
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CAPITULO 6

CONCLUSIONES

El equipo de obtencion de TeO, nos permite obtener el TeO; necesario para cubrir

. . i
la demanda nacional de la produccion de ™'

| y exportar, ademas en este equipo
se optimizaron los parametros cinéticos que rigen el proceso de obtencidn de

TeOz.

Estos experimentos de obtencién de TeO, nos ayudaron principalmente para
confirmar, que se trabajé por una via correcta para producir el TeO, para obtener
el 'l Del resultado de los analisis del TeO, como etapa final del proceso de
preparacion del TeO, para su irradiacién en el reactor nuclear se concluye fo
siguiente: aplicando la técnica analitica por microscopia electronica se pudo
mejorar la pureza del producto, el tamafo de grano y el tamafio de poro, se
perfecciond el equipo de proceso de produccién para eliminar posibles
contaminantes organicos e inorganicos y mejorar el proceso de secado, de esta

131

forma se obtuvo el ~’l| con mejor calidad.
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En el presente trabajo se demostro la factibilidad del equipo de obtencion de
TeO,, en cuanto a su funcionamiento de los componentes mecanicos, de vidrio y
de equipo periférico auxiliar. La produccion del TeO; es de alta calidad ya que en

base al sistema cerrado con que cuenta nos permite alcanzar una alta pureza.

Estos estudios de la cinética de reaccidon nos sirven para darnos cuenta del
comportamiento de la temperatura durante el transcurso de la reaccion en los 7
experimentos. Posteriormente se realizaron los analisis por microscopia
electrénica a cada uno de los productos de los 7 experimentos para determinar la

calidad y tamario de grano y de esta forma se seleccionara la temperatura dptima.

De los andlisis anteriores podemos obtener cual es la temperatura 6ptima para

obtener TeO, con fines de produccion de 131

| por las siguientes razones:
1° Los porcentajes de oxigeno en el pulverizado adquieren valores similares en

los 7 experimentos.

2° Los porcentajes de oxigeno en el sinterizado adquieren valores mas altos a

temperaturas entre 100 y 150 °C y después disminuye.

3¢ Existen mayores porcentajes de oxigeno en el sinterizado que en el pulverizado

(ver tablas 10 y 11) principalmente a temperaturas entre 100 y 150 °C.

4° Debido a los puntos anteriores es posible pensar que la region entre el Oxigeno
del TeO; puiverizado y el Oxigeno del TeO; sinterizado (Fig. 25) se debe al
oxigeno que se encuentra en los poros del sinterizado y a la vez esta region
nos indica el grado de porosidad logrado a temperatura de sinterizacion de 732
°C por 5 minutos, empleando un TeO; obtenido a temperatura entre 100 y 150
°C.
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5° Por lo tanto, la temperatura éptima de obtencion de TeO; es de 125 °C (de

131

valor medio) que nos garantiza la mayor retencion de 71 una vez sinterizado.

6° Los parametros del proceso de obtencion de TeO, seran:

PRESION DE | CONSTANTES DE | ENERGIADE | FLUJO DE | TEMPERATURA
REACCION VELOCIDAD DE| ACTIVACION AIRE DE
(P} REACCION (Ea) (w) REACCION
mm de Hg (k) Callg mol Iimin ()
min” °c
12 12 Etapa = 0.61 457.81 12 Etapa 35 125
2° Etapa = 12.7x 0 | 4700.85 2° Etapa

Tabla No. 17

Se tiene la seguridad que al sinterizar el TeO, nos facilita el proceso de

11 porque de esta manera e! TeO, atrapa al 13

produccion de | en su porosidad,
a medida que van decayendo los isétopos P17 y el ¥Te™ Ademas se manipula
mejor el TeO, durante el proceso de irradiacion y durante el proceso de
destitacion del 'l ya que si fuera pulverizado la pérdida de 131) gaseoso seria
mayor.

Para poder comprobar el poder de retencién del '

I en el TeO,, se irradiaron dos
muestras, una pulverizada y otra sinterizada, bajo las mismas condiciones de
masa, tiempo de irradiacion y flujo de neutrones y posteriormente se tomaron las
lecturas de actividad en el mismo momento a las dos muestras, en intervalos de
tiempos de 24 horas, la actividad del "'l en la muestra sinterizada se conservo

mas gue en la pulverizada.

Como se puede observar, en esta etapa del proceso, se pensé que podriamos
sinterizar el TeO, por arriba de la temperatura media de fusion del TeO; de 366.5
°C con los tiempos de 3.5, 5.0, 7.5 y 10 min. Sin embargo, el primer sinterizado se

obtuvo hasta los 550 °C con tiempo de 10 min. En base a las irradiaciones de las
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muestras sinterizadas pudimos seleccionar la muestra que retuvo mayor cantidad
de "'l después de la irradiacion, que fue la muestra No. 13 con 569 uCi la cual
fue sinterizada a 732 °C con un tiempo de 5 min. Estos parametros son los

- o . 131
éptimos para sinterizar el TeO; para la produccion de i

Este método de destilacion seca para obtener el 1] es confiable y seguro, el cual
nos brinda un producto con un grado de pureza aproximadamente del 99.9 %,
aplicando una temperatura de destilaciéon por arriba de la temperatura de fusion
del TeQ, de 733 °C, debido a que las condiciones de trabajo de los medidores de
temperatura oscilan + 4 °C. Por lo tanto, para asegurarnos de una temperatura
que nos garantice la liberacion de 31| del TeO, sinterizado la temperatura optima
de destilacidén es 800 °C.

Los aspectos mas relevantes, que aporta este trabajo en el area de las ciencias
nucleares, es el haber desarrollado las técnicas de produccion y analiticas del
TeQ, correlacionadas con las técnicas de irradiacion del mismo TeO, para poder
optimizar todos los parametros que intervienen en lograr este Nuevo Método de

Obtencion de '

| por Destilacién Seca a Partir del TeO,, el cual es diferente a los
que actualmente existen, ya que este metodo tiene caracteristicas diferentes
desde el punto de vista de obiencion y preparacién de la materia prima, que es el
telurio (te) y principalmente la separacion radioquimica, tal es el caso del principio

fundamental de la separacion del B

del la matriz de TeQ, irradiado durante la
destilacién, ademas este proceso cuenta con equipos especiales disefiados en
base al estudio de la optimizacion de los parametros que intervienen el proceso ,
como es el caso del TeO; al que corrasponden los parametros: tamano y forma
de grano, temperatura de obtencidn y sinterizado, porosidad; tiempos de
irradiacion y enfriamiento y temperatura a la cual se somete el TeQ; para destilar

el 131

| como producto final.
Por lo tanto, se abre una nueva forma de estudiar y caracterizar las reacciones

quimicas y nucleares que intervienen en procesos de produccién de radioisotopos
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Finalmente todos estos estudios, que van desde la cinética de la reaccidén de
obtencién del TeO,, la construccion del equipo de obtencion del TeO», la
aplicacion de las técnicas analiticas de microscopia electrénica y difraccion de
rayos X, el desarrollo de la técnica y estudios de sinterizado de TeO; y los
experimentos de irradiaciéon, contribuyeron para caracterizar con mas precision el
“nuevo proceso de obtencidn de 3 por via seca a partir del Te” desarrollado en el
ININ, y de esta forma se logro un producto mas puro, mas econdémico, con menos
riesgos, desde un punto de vista de Seguridad Radiolégica y sobre todo que evita

la importacién al pais y hace a México autosuficiente en la produccion de 3
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Apéndice 1. PROPIEDADES NUCLEARES DEL "l

A VIDA MEDIA
8.5 Dias

B. TIPO DE ENERGIA Y ENERGIA EN MeV.

Beta Gamma v
0.25 (1.6 %) 0.080 (5.0 %)
0.33 (6.9 %) 0.177 (0.2 %)
0.47 (0.5 %) 0.284 (5.0 %)
0.608 (90.4 %) 0.325 (0.2 %)
0.81 (0.6 %) 0.364 (85.5 %)

0.503 (0.3 %)
0.837 (6.9 %)
0.723 (1.6 %)
0.164 (0.6 %)

via 11.8 dias ®'Xe™
C. ESQUEMA DE DECAIMIENTO:

131|

0.723
0.637
0.503
0.364
0.284
= 0.177
0.164
0.080

0.326
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Apéndice 2. Espectrometria del TeO; irradiado.

Desde {(KeV)} | Cuentas Totales AREA Pico (KeV) Energia Fraccidon
ISOTOPO A (KeV) cps (% error) | FWHN (KeV) | (kev) | porcentual

77.9 15570 3698 81.1 80.18 026
B 836 31.14 583 1.62

100 17106 3951 102.2 102.06 0744
PTem 104 34.21 429 1.28

105 5218 580 105.7 105.5 10023
B1e 106.8 10.64 5.18 035

107.9 9258 509 109.5 10928 0023
1BTem 111.1 18.52 16.82 116

1471 31622 18088 150 1497 242
PTe™ 152 8 63.24 1.66 1.43

155.3 83664 69688 1569.3 159 841
B 162 167.33 0.71 1.49

180.9 6481 349 182.7 182.25 0074
Frem 184.1 12.96 20.54 1.09

196 7 10879 2097 200.9 200.6 0755
Bl 202 8 2176 459 1.19

238 7 9807 3635 2413 240.93 0759
R 2438 19.61 410 1.37" -

276 8 4981 424 278 9 278.56 0778
Birem 280.3 0.96 17.96 1.22

2825 5150 584 2845 284.3 0605
3y 286 4 10.30 1513 1.39

3324 71.88 2479 334.7 334.27 0957
e 3366 14.38 4.90 1.39

361.9 15962 11174 364.8 364.48 8116
P 367.6 31.92 1.90 1.62

4496 3474 1347 4527 452.32 0155
W™ 455.3 6 95 7.40 153

457.7 4135 1902 459 8 454,60 0710
73 482.1 8.27 519 1.46

505.2 3457 1655 507.9 507 59 1767
iTe 510.5 6.91 5.86 1.57

Apéndice 2. Espectrometria dei TeO; irradiado (continuacién)
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561.5 21628 18619 564 5 563.93 70648
#3p 567 2 4326 1.31 1.74

570.4 9084 7025 573.5 573.14 803
12ite 576.1 18.17 2.27 1.73

585.0 1187 172 586.6 586.30 01976
iTe” 588 6 2.37 22,52 127

600 3702 2485 603.1 602 04 042
e 606 7.40 424 1.85

634.5 1372 475 637.2 636.97 0726
R 640.2 2.74 13.37 1.71

662.7 1398 699 665.4 665.05 0434
i 668.4 2.80 9.10 1.54

7115 742 221 7135 713.10 014335
P1e™ 718.5 1.48 19.45 1.67

7215 599 105 7233 722.89 018
R 725 1.20 26.69 093

7275 572 107 730 729.57 007623
Bre™ 731.8 114 10.68 187

771 6382 5746 774 1 77367 382
BT 777.7 12.76 2.34 20

779.9 1574 1096 782.0 782.9 0779
Tem 785.6 3.15 6.08 2.03

791.3 2293 1764 704.2 793.75 1387
Wre™ 797 4.59 5.54 1.95

8209 1115 555 823 2 B22.78 0612
2™ 825.5 2.23 9.28 1.41

849.4 3227 2683 852.6 652.1 0256
PireT 855.8 6.45 3.60 1.67

908.5 604 128 910.5 910 0329
PTem 912.1 1.21 22.53 1.38

1918.5 349 87 921 920.62 01204
Pire™ 9226 0.70 29.91 159

1122.7 1418 1008 1125.8 11256 1143
*Te 1128 5 2.84 5.97 2.32

1203.6 1019 828 1206 1206 0976
Plrel 1209.6 2.04 6.51 201
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Apéndice 3. Espectrometria de las energias de

131|

Desde (KeV} | Cuentas AREA Pico (KeV) Energia | Porcentaje
A (KeV) Totales (% error) FWHN {KeV) (%)
cps {KeV)
77.9 66565 24338 90.4 80.18 26,152
829 13313 1.63 1.38
175.1 50358 2683 177.8 179.21 0.264
178.7 100 72 12.06 1.47
2811 72278 42130 264.6 2843 6.052
287.4 24.56 1.13 1.57
324 11800 1221 325.9 325.78 0.2507
328.2 23.60 11.96 1.39
359 443189 430289 3647 364 48 81.164
369 896 38 0.27 1.64
500.5 3321 1043 5032 502.99 0.3605
505.5 6.64 872 1.65
636.4 21411 19801 837.1 636.97 7.2605
640.2 42.62 1.23 178
640.9 1126 381 643 642.7 02195
645.5 225 13.28 1.66
719.2 5139 4420 723 722.89 1.8025
126.3 1028 279 1.77
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Apéndice 4. ANALISIS DEL SOLIDO RESIDUAL DESPUES DE LA

DESTILACION
%

RADIOISOTOPO uCi g uCilg | ACTIVIDAD
Te-125 2.1040 0.0014 |1502.857 [23.22
Sb- 122 1.3313 0.0014 |950.929 (14.69
Te-129m 1.3285 0.0014 |948.029 |14.66
Te-123m 1.1944 0.0014 [853.143 |13.18
Te-131m 1.0075 0.0014 719.646 |11.12
Te-1289m 0.9475 0.0014 |676.786 |10.46
Te-121 0.4547 0.0014 324,786 |5.02
1-131 0.4067 0.0014 |290.500 [4.49
Te-131 0.2854 0.0014 |203.857 |3.15
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