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Produccion de radioisdtopos en la instalacion IFMIF-DONES con
fines médicos (diagndstico y tratamiento).
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1 OBIJETO

En este informe se reflejan el trabajo realizado para usar lo neutrones de la instalacién IFMIF-DONES
para la produccién de radioisotopos.

El objetivo de este informe es definir los requerimientos de irradiacidn que tendria que cumplir la
instalacion IFMIF-DONES para albergar un dispositivo de produccién de radioisétopos con fines médicos, a nivel
de produccion comercial y de investigacion.

Para poder discernir estos requerimientos se ha realizado una campafia de calculos neutrdnicos para
poder vislumbrar qué nivel de produccién de radioisétopos podemos alcanzar en la instalacién IFMIF-DONES y
compararlos con los que se producen en otro tipo de instalaciones nucleares. Para empezar a definir los
requisitos de IFMIF-DONES para producir radio-isétopos, hemos seleccionado primero el **Mo/**™Tc¢ por la gran
demanda mundial y la problematica que ello genera. Llegar a obtener este isétopo de manera comercial tendria
un gran impacto sobre IFMIF-DONES porque:

e Generaria un importante beneficio social al satisfacer la deficiencia actual.
e |mportante Incrementaria el aporte econdmico para apoyo a la autofinanciacién de la instalacién IFMIF-
DONES

Ademas, primero, se han realizado unos estudios de validacién del método de calculo, comparando los
resultados con un experimento encontrado en la bibliografia.

2 AMBITO DE APLICACION

Este informe corresponde a la tarea de la primera anualidad del contrato de prestacion de servicios de
investigacion entre la empresa Empresarios Agrupados Internacional (EAl) y el Centro de Investigaciones
Energéticas, Medioambientales y Tecnoldgicas (CIEMAT) para la prestacion del servicio DONES-EVO-EAI (Ref. n2
10210). Esta primera tarea es la “Asesoria técnica para el estudio de la viabilidad de la produccion de radio-
isdtopos con fines médicos en la instalacién IFMIF-DONES. Dicha asesoria se basara fundamentalmente, por un
lado, en la informacién proporcionada por el equipo de trabajo de la UGR que participa en dicho Proyecto y por
otro lado en la gran experiencia que tiene el CIEMAT sobre el desarrollo de la instalacion IFMIF-DONES.”

3  GENERALIDADES

3.1 SIGLAS

HFTM: High Flux Test Module

IFMIF-DONES: International Fusion Materials Irradiation Facility — DEMO Oriented Neutron Source
UGR: Universidad de Granada

SPECT: Single Photon Emission Tomography

TC: Test Cell




UNIVERSIDAD
DEGRANADA

4 DESCRIPCION

4.1 INTRODUCCION

La medicina nuclear describe el uso de productos farmacéuticos que incorporan sustancias radiactivas
para el diagndstico o la terapia del cdncer. Ademads, para ciertos radionuclidos, ambas aplicaciones pueden
llevarse a cabo simultdneamente, lo que se denomina "teragnosis".

Entre los objetivos de IFMIF-DONES, se encuentra el aprovechamiento de los neutrones sobrantes de la
irradiaciéon de muestras, para la produccidn de isétopos de uso médico: Dado que se estima que puede ser una
actividad rentable, puede ayudar a reducir los riesgos de financiacidon del proyecto. Estos productos tienen un
tiempo de vida corto, por lo que requieren ser irradiados y extraidos del punto de irradiacién con frecuencia.
Cualquiera de las zonas de irradiacién disponibles en IFMIF-DONES estan sometidas a importantes restricciones
de acceso (incluso para equipos de manejo remoto) por lo que la accién de introducir y extraer un material en
alguna de esas zonas implica riesgos radiolégicos y riesgos de planificacidn, en caso de interrumpir la explotacion
de la planta. Aunque algunos de los riesgos expuestos tienen una correlacidon negativa, la Unica forma de
abordar una respuesta a todos los riesgos, de forma conjunta y sin renunciar a mitigar ninguno de ellos, es
encontrar una forma de producir isétopos de uso médico, de forma rentable, segura y sin que afecte a la
operacion normal de la planta. Con este fin, se propone la investigacion de métodos de produccion de isétopos
de interés médico en IFMIF-DONES, y la investigacion sobre posibles tecnologias que permitan su produccion
sin interferir la seguridad radiolégica de la planta ni su operacién.

Como primera labor del proyecto, se han establecido las prioridades de estudio de entre una lista de
radioisétopos de interés médico, en base a la disponibilidad y a la mayor urgencia en la necesidad de suministro.

El primer radioisétopo estudiado para su produccién con neutrones ha sido el Mo, precursor del **™Tc. La razén
principal es su demanda. En los paises desarrollados, el nimero de procedimientos de medicina nuclear es de
1.9 por cada 100 habitantes y afio. En Europa, se producen alrededor de 10 millones por afio para 500 millones
de habitantes, y en Estados Unidos unos 18 millones en una poblacion de 311 millones. El 90% de los
procedimientos son de diagndstico, empleando en la gran mayoria de los casos el radionuclido Tecnecio-99 en
su estado metastable (*™Tc). Tanto es asi que se emplea en alrededor de 30 millones de diagndsticos, lo que
supone un 80% de todos los procedimientos de medicina nuclear [1].

El 9°™Tc se obtiene de la desintegracion del Mo, que con un periodo de semidesintegracion de 66 horas,
se desintegra en un 88% de las veces a un isémero del **Tc, denominado **™Tc (Tecnecio-99 metaestable). Este
se desexcita al **Tc emitiendo un rayo gamma (fotén) de 140 keV con un periodo de 6 horas (Figura 1). Esta
energiay este periodo, asi como las propiedades de enlace del elemento quimico, son dptimas para su aplicacion
en diagndstico.
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Figura 1.- Esquema de desintegracion del °Mo y M Tc.

Dada la corta vida media del *®™Tc, el objeto de la produccidn es su precursor, el Mo-99. En una muestra
del mismo se ird produciendo *°™Tc que puede ser extraido quimicamente del anterior. Esto se realiza en el
servicio de radiofarmacia del hospital donde vaya a realizarse la aplicacién para aprovechar las horas de utilidad
del radioisétopo. La industria radiofarmaceutica suministra a los hospitales los denominados generadores de
PMo/**™Tc con este fin.

La tomografia computarizada por emision de fotdn unico (Single Photon Emission Tomography [SPECT])
es una técnica de diagndstico por imagen nuclear muy utilizada. Los escaneres SPECT proporcionan imagenes
de los drganos que se utilizan para diagnosticar tumores, infecciones y trastornos neurolégicos.

El ™Tc es el radiontclido dominante para la obtencidn de imagenes SPECT, y puede unirse a mas de 20
compuestos (marcadores de células cancerosas) [2]. Histéricamente, el *™Tc se ha producido a partir de la
desintegracién beta del Mo, que es un producto de fisidn del uranio cuya obtencién actualmente estd en
regresion y en cuestion. Un caso concreto y muy significativo, que describe muy bien la problematica actual y
justifica porqué hay que explorar nuevas vias para producir radio-isétopos con la instalacion IFMIF-DONES.

4.2 METODOS DE OBTENCION DE Mo

Otros radioisétopos de uso hospitalario como los empleados en la otra gran técnica de diagndstico PET
(Positron Emission Tomography), se producen en ciclotrones, aceleradores de particulas que pueden instalarse
cerca o en los propios hospitales, mediante reacciones de particulas cargadas (usualmente protones) sobre
blancos de nucleos estables. Sin embargo, el Mo entre otros, no se produce por esta via, sino mediante una
reaccién inducida por neutrones. Es posible conceptualmente producir ®Mo por distintos mecanismos (siempre
empleando un haz de neutrones), como son la fisién del **U (obteniendo **Mo en un 6% de los productos de
fision) o la captura radiactiva del Mo (estable, y presente en la naturaleza). Hasta la fecha, como fuente de
neutrones se emplea un reactor nuclear y como blanco, uranio altamente enriquecido (HEU), dado que el
isétopo 228U, el mayoritario del uranio natural, no fisiona con neutrones de baja energia.

Dos reactores han producido hasta muy recientemente el 70% del **Mo mundial en 2012: El Reactor NRU
de Chalk River en Canadd y el reactor de alto flujo (HFR) de Petten (Holanda). Ambos sufrieron paradas
prolongadas en 2008 conduciendo a un desabastecimiento de *™Tc y a la necesidad de posponer humerosos
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procedimientos de diagndstico, muchos de ellos decisivos para la vida del paciente [3]. La situacién ha dado
lugar en Europa a la creacién por la Comisién Europea del Observatorio Europeo para el suministro de
radioisdtopos médicos, cuya “Mission Statement”, publicada en Bruselas el 29 de Junio del 2012, puede verse
en [4]. La Agencia Internacional para la Energia Atdmica (IAEA) asimismo alerta sobre la escasez de disponibilidad
de este radioisdtopo e insta a la comunidad internacional para el desarrollo de instalaciones alternativas que
permitan al menos la produccidn suficiente que garantice el abastecimiento local [5].

Lejos de paliarse el peligro de carencia la situacién se ha agravado recientemente por el cese en 2018 de
la produccidon de *®Mo en el reactor canadiense, el hasta la fecha mayor productor mundial, en fase de
desmantelamiento, de forma que el suministro actual se basa en diferentes reactores de menor produccion, los
cuales (a excepcién de uno) tienen fecha de caducidad préxima (Figura 2).

En los informes de los organismos internacionales se pone de manifiesto que la construccién de nuevos
reactores nucleares para la producciéon del **Mo no es viable desde un punto de vista econdmico [6]. Ademas,
los reactores emplean, o bien como combustible o como blanco, Uranio altamente enriquecido (HEU), muy
cuestionado por los organismos internacionales por el peligro de proliferacion de armas atémicas, tendiendo a
su desuso. Si la produccion se redujera a los reactores que emplean Uranio de bajo enriquecimiento, seria
imposible satisfacer la demanda de ®*Mo.

l (Bl BR2 (2026) | ﬁtﬂ Maria (2030) |

= o
il — o8

Figura 2.- Reactores que producen el 99Mo en los ultimos afios.
Actualmente hay varios caminos para obtener °Mo:

e Fision del #°U con neutrones producidos en aceleradores de deuterones y protones mediante
reacciones (d, n) y (p, n) en blancos pesados.

e Activacion por neutrones del %Mo, es decir, ®Mo(n,y)**Mo. Este proceso sélo se ha considerado practico
en reactores de alto flujo de neutrones térmicos debido a la pequefia seccion eficaz de activacion (0,13
b para neutrones térmicos). Ademas, el **Mo producido mediante este proceso tiene una actividad
especifica mas baja que el Mo producido por fisidn de neutrones, al estar mezclado con el Mo no
transmutado. Sin embargo, el hecho de disponer de un alto flujo de neutrones de alta energia sumado
al hecho de que la seccidn eficaz de captura tiene importantes resonancias a energias intermedias, han
motivado una serie de estudio para su produccién mediante el método Adiabatic Resonance Crossing
(ARC) que aumentaria la actividad especifica al cruzarse las resonancias durante la moderacion de los
neutrones. Ninguno de los estudios ha alcanzado resultados practicos.
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e Fotofision del 1®Mo, es decir, Mo (y,n)**Mo. Los fotones energéticos utilizados en este esquema de
produccidn se obtienen irradiando blancos pesados con haces de electrones producidos por
aceleradores lineales.

e Produccién directa del ®°™T (sin pasar por ®Mo) mediante reacciones (p, 2n) en blancos que contienen
190Mo. Este esquema de produccidn elimina la necesidad de pasos intermedios de produccién que
implican la recuperacion y purificacién del *Mo. Sin embargo, sélo es adecuado para cadenas de
suministro muy cortas (por ejemplo, a escala urbana) debido a la corta vida media del *™Tc.

4.3 DETERMINACION DE NECESIDADES Y REQUISITOS MINIMOS

Se ha estudiado la demanda mundial de suministro del 99Mo, a partir de los informes mencionados en la
documentacion de referencia, especialmente de [6], que se resumen en la Tabla 1.

Tabla 1.- Necesidades de °Tc en la UE.

Diagnostico Proc/ Actividad A/M. Habit

Millén habitantes | /proc (MBq) (MBq)

Perfusién miocdrdica 2924 665 1944460
Metadstasis dseas 4856 565 2743640
Imagen pulmonar 613 156 95628
Imagen renal 726 132 95832
Total 12678 556 7048968

A escala mundial, la demanda es de aproximadamente 3000 TBq de **Mo por semana, que corresponde a 385
GBq/millén de hab y semana.

Se ha determinado también la actividad especifica (actividad por unidad de masa) requerida para la
obtencién del *™Tc a partir del Mo con los generadores comerciales existentes en el mercado. Este es un
problema que plantea unos requisitos minimos para la obtencién del ®Mo a partir de irradiacién con neutrones
de isétopos estables del mismo elemento, ya que, a diferencia de la obtencién mediante fisién del Uranio, en el
que el Mo se puede separar del resto de los productos de fisién de distintos elementos quimicos (aunque con
un proceso complejo), el Mo producido iria acompafiado de los isdtopos estables no transmutados. Los
generadores usuales empleados con Mo obtenido por fisién de Uranio trabajan con actividades especificas en
torno a 370 GBqg/g de Mo [7]. No obstante, se han desarrollado recientemente [8] (y aprobados por la FDA
estadounidense para uso médico) generadores que pueden extraer el ®™Tc para uso médico a partir de *Mo
producido por captura de neutrones.

4.4 OBTENCION DE **Mo en IFIMIF-DONES

Hay otra alternativa para la produccién de Mo es la basada en la reaccién ®Mo(n, 2n)**Mo. Como
hasta ahora se utilizaban reactores de fisién para producir Mo, no se habia pensado en esta reaccién porque
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es una reaccidon umbral en 7 MeV, es decir, que para que se produzca se necesita que la energia de los neutrones
sea de al menos 7 MeV. Por este motivo no es alcanzable en reactores de fisidn en los que la energia de los
neutrones en ningln caso alcanza dicho umbral. De este modo, la instalacién IFMIF-DONES se presenta como
una alternativa viable, para producir Mo aprovechando otros canales que hasta ahora no eran factibles.

Por lo tanto, en IFMIF-DONES se dispone de dos vias con neutrones para producir **Mo, a través de la
reaccidn de activacién de neutrones Mo(n, y)**Mo vy la reaccién ®Mo(n, 2n)**Mo, ya que la poblacién de
neutrones en ambos rangos de energias estan disponibles en el espectro de neutrones de la sala R160 (sala
contigua a la Test Cell (que es la cdmara que contiene el blanco de litio y la produccidn e neutrones) y por
supuesto, en la propia Test Cell (TC). Asimismo, existe la posibilidad de produccién mediante fotodesintegracion
mediante la reaccién 1®Mo(y,n)**Mo. Sin embargo, esta Ultima reaccién no se va a considerar en este momento
y nos centraremos en la produccidn con neutrones, en principio la fotodesintegracion de 1Mo seria un pequefio
porcentaje de las reacciones producidas por los neutrones.

En la Figura 3 se muestran secciones eficaces de produccién de * Mo inducidas por neutrones en Mo
y en Mo comparadas con los espectros de neutrones de IFMIF-DONES (lineas morada y azul oscuro) y el
espectro de neutrones de un reactor de fision nuclear JRR-3 (Japdn), linea azul claro. JRR-3 aun no siendo un
reactor de alto flujo produce cantidades significativas de ®*Mo. En IFMIF-DONES se puede apreciar una
importante disminucién del flujo conforme nos alejamos de la HFTM. Entre IFMIF-DONES y JRR-3 se puede
comprobar el mayor flujo de neutrones de bajas energias para JRR-3 y el mayor flujo de neutrones de neutrones
de mayor energia. Por ello, para producir **Mo en IFMIF-DONES, la mejor opciodn es la reaccidn con ®Mo para
aprovechar el rango de energias de los neutrones disponibles por encima de 7 MeV con intensidad suficiente, y
que en otro tipo de fuentes de neutrones no se pueden alcanzar. Otra alternativa es la produccién desde ®Mo,
que requiere el disefio de un sistema de moderacién acoplado al blanco de litio, que mejore la tasa de
produccién desde el *Mo.

1.E+14 1000Mo(n, 2n)**Mo 1.E+03
- “Mo(n, ¥)*Mo - 1.E+02
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Figura 3.- Secciones eficaces de produccion de Mo con neutrones superpuestas con dos espectros de IFMIF-DONES y un espectro
de un reactor de fision nuclear JRR-3.
Una vez obtenido el ®*Mo hay que asegurar que se proporciona con los estdndares requeridos de pureza,
a fin de que su destino final sea como radiofarmaco para pacientes.
Como conclusidn, el objetivo de este proyecto sera diseiiar y validar la tecnologia necesaria para generar
este tipo de radioisétopos en la instalacion IFMIF-DONES, tecnologia que nos permita insertar y extraer la
muestras irradias de manera segura y su posterior purificacion previa a la exportacién del radio-isétopo. El
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analisis presentado para el Mo, se podrd aplicar a otros posibles candidatos que se puedan identificar como
viables durante esta investigacion.

4.5 PROCEDIMIENTO DE SIMULACION
4.5.1 Estudio de la posicion 6ptima del blanco en la instalacion IFMIF-DONES

Lo primero que se hizo fue un estudio preliminar de cual podria ser la localizacién idénea para la
produccion de Mo irradiando con los neutrones que se producen en la TC, siempre sin interferir con el
cometido principal de IFMIF, que seria validar materiales enfocados al desarrollo de la fusién nuclear.

Para ello se seleccionaron espectros neutrdnicos en diferentes zonas de la TC y en la habitacién R160.
La habitacién R160 es una habitacion destinada para otras alternativas de uso de la instalacidon IFMIF-DONES.
Para hacer esta estimacion se seleccionaron flujos neutrdénicos obtenidos antiguamente en un modelo
desactualizado de la TC. Se hizo de este modo porque lo que se pretendia era obtener una estimacién a groso
modo de la produccién de Mo por cada drea. Los espectros neutrénicos empleados se muestran en la Figura
4. Espectros neutrdnicos en diferentes zonas de la TCFigura 4. De los espectros mostrados en la Figura 4 se han
cogido para el estudio el espectro Tally 80001 que corresponde a la posicion inmediatamente anterior de
entrada del ducto que va a la habitacién R160, y el Tally 80002 que es el que corresponde a la entrada en la
pared de la habitacién R160. Como se puede apreciar hay dos 6rdenes de magnitud de diferencia en el flujo
total entre uno y otro. Ademads, hay que tener en cuenta que en el disefio actual de IFMIF-DONES, el grosor del
blindaje de la TC ha aumentado en 1.5 m aproximadamente, por lo que el flujo neutrdnico en la R160 todavia
serd mas bajo, del orden de 1 EO9 n/cm?s

1.E+18

—Tally 80001  3.18E12 n/cm3s
—Tally 80002  6.53E10 n/cm?s

Tally 80003 2.23E12 n/cm?2s
—Tally 80004 1.74E10 n/cm?s

1.E+16

1.E+14

1.E+12

[n/cm?s MeV]

1.E+10

1.E+08

Energy Distribution of Neutron Fluence Rate

1.E+06
1.E-07 1.E-05 1.E-03 1.E-01 1.E+01
Neutron Energy [MeV]

Figura 4. Espectros neutrénicos en diferentes zonas de la TC, 80001 entrada del ducto, 80002 salida del ducto, 80003 frente HFTM
aproximadamente a 1.5 m.

Ademas de estos espectros, se selecciond un espectro de neutrones de HFTM (High Flux Test Module),
dentro de los rigs de la primera fila como primera aproximacion, esta es una zona no accesible para esta
aplicacion pero nos servira como guia para seleccionar la mejor localizacidn de las muestras de Mo.
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Todos estos espectros se obtuvieron con el codigo McDelicious-17 package (update: 21.06.2017) que
estd basado en el cédigo MCNP6, usando las librerias de datos nucleares para el transporte de neutrones
FENDL3.1d. Una vez obtenidos los espectros neutrénicos estos se han integrado con las secciones eficaces de
produccion de *Mo usando el cddigo ACAB. Este cddigo fue disefiado por la UNED para desarrollar célculos de
activacidon u transmutacion para aplicaciones nucleares. Para este calculo se han utilizado las librerias de
activacion EAF2007.

Para realizar este cdlculo se seleccioné el material 6xido de Molibdeno por tratarse de un material tipico
que se usa comercialmente para la produccidn de **Mo en reactores de fisidn nuclear. La composicién usada es
la que se muestra en la Tabla 2, teniendo en cuenta la composicién natural del Molibdeno.

Tabla 2.- Composicion isotopica del MoOs

. Atomic density .

016 5.87199E+22 1.56E+00
017 2.23679E+19 6.31E-04
018 1.20669E+20 3.61E-03
Mo92 2.85093E+21 4.35E-01
Mo%4 1.79532E+21 2.80E-01
Mo95 3.10796E+21 4.90E-01
Mo96 3.27082E+21 5.21E-01
Mo97 1.88361E+21 3.03E-01
Mo98 4.78556E+21 7.78E-01
Mo100 1.92678E+21 3.20E-01
Total 7.84839E+22 4.69

Tabla 3.- Composicidn natural Mo

Natural isotope
Isotopes
percentage

Mo92 14.53
Mo94 9.15
Mo95 15.84
Mo96 16.67
Mo97 9.6

Mo98 24.39
Mo100 9.82

Teniendo en cuenta todos estos datos iniciales se hizo un estudio de cuanto Mo se producia en funcién
de los dias de irradiacién usando el espectro Tally 80002, es decir, en la sala R160, Tabla 4.

Tabla 4.- Produccién de *Mo, por unidad de masa de Mo, en funcién de los dias de irradiacion y la desintegracion después de parar la
irradiacion de la muestra de MoOs. Zona de irradiacién; entrada de sala R160.
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12 irradiation 24 irradiation

1 irradiationday | 3 irradiation days 6 irradiation days

Tally 80002 (MBq/g Mo) (MBg/g Mo) (MBg/g Mo) days (MBq/g days (MBq/g
Mo) Mo)
Shutdown 6.22 14.80 21.73 26.52 27.87
6 days decay 1.36 3.27 4.79 5.84 6.13
12 days decay 0.28 0.69 1.02 1.21 1.30

Si se observa la Tabla 4, vemos a partir de 6 dia de irradiacidn, la ganancia en la produccién de **Mo es
muy pequefia, por lo que los siguientes calculos se han realizado para un tiempo de 6 dias de irradiacion.

Una vez hecho esto se determind la produccién de Mo, justo antes de entrar en el ducto, dentro de la
TC, usando el espectro de neutrones Tally 80001. Tabla 5.

Tabla 5.- Produccion de Mo, por unidad de masa de Mo, usando el espectro Tally 80001, entrada del ducto hacia R160, y una muestra
de 6xido de Mo natural.

6 irradiation day

Tally 80001 (MBq/g Mo)
Shutdown 897.54

6 days decay 197.79

12 days decay 41.96

Comparando las Tabla 4 y Tabla 5 se observa que la produccién de Mo fuera y dentro de la TC es de
mas de un orden de magnitud, pero si se compara con la produccién que tendriamos en el HFTM, como se
muestra en la Tabla 6, vemos que hay una diferencia de 3 drdenes de magnitud entre el HFMT y la R160. Estos
resultados indican que debemos acercarnos lo mds posible al médulo de alto flujo para obtener una produccion
de Mo comercial. Segun el informe de la IAEA n2 478 (pag. 11) “An alternative to the fission based production
of Mo is neutron activation of high purity molybdenum trioxide targets in research reactors, also known as (n,y)
%Mo production or activation *’Mo. The (n,y) process produces *Mo of relatively low specific activity, from a low
of 3.7 GBq/g to a high of 74 GBq/qg depending on the neutron flux available in the reactor”’[9], se puede deducir
que cerca del HFTM el rendimiento de la reaccidn estd dentro del rango de produccién de Mo adecuado.
Ademads, teniendo en cuenta que en IFMIF-DONES se puede explotar el camino de produccién de Mo usando
la ecuacidn (n,2n), todavia se podria mejorar la produccidn si se enriquece el Molibdeno en *®Mo, Figura 3.

Tabla 6.- Produccion de Mo, por unidad de masa de Mo, usando el espectro de los rigs centrales del HFTM con 6 dias de irradiacidn
(shutdown) y actividad remanente debida a la desintegracion tras los dias indicados.

6 irradiation day
TN (GBq/g Mo)

Shutdown 93.63
6 days decay 21.28
12 days decay 4.53

Después de identificar la localizacién mas ventajosa para producir Mo con el espectro de neutrones de
la instalacion IFMIF-DONES, se determina cuanto se produce mediante la reaccién (n,y) y la reaccién (n,2n) con
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el espectro de IFMIF-DONES. Como primera aproximacion de este estudio, se han cuantificado las reacciones
(n,y) frente a las reacciones (n,2n) que se producen en el éxido de Molibdeno y la proporcion entre ellas. El
resultado de esta comparacién (n,2n)/(n,y) es de 84.5, es decir, que se producen dos drdenes de magnitud mas
de reacciones de (n,2n), como se puede observar en la Tabla 7. Si comparamos la Tabla 7 con los datos que M.
Ohta [10] calculd para la version de IFMIF en Rokaso Japdn (Figura 5), tenemos que nuestros resultados estan
en el mismo orden de magnitud y son consistentes respecto a la produccidn de una reaccion respecto a la otra.

Tabla 7.- Produccién de ®>Mo con ambas reacciones
(1E-24/atoms/s) (first row)
%Mo(n, y)* Mo 1.46ES8 4.98E12

10Mo(n, 2n)*Mo  1.23E10 6.78E14

Asi que efectivamente, tendremos una ganancia en la produccién de *Mo si se enriquece la muestra de
6xido de Molibdeno en *®Mo.

310" -k
= i B Mo (n,x) Mo |]
"g‘ 25x10° [ ® “Mo(ny)*Mo |
© N & Mo(n,2ny*Mo | ]
5 2x10" [ ]
5 - ]
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Figura 5.-Cdlculos para la version de IFMIF en Rokasho, Japén de la produccion de Mo mediante las dos reacciones con neutrones
consideradas. M. Ohta, et al. Nuclear Materials and Energy 15 (2018) 261-266

4.5.2 Validacion del método de simulacién: **Mo en JRR-3.

Una vez localizado el punto més apropiado para la produccién de Mo en la instalacién IFMIF-DONES,
es decir dentro de la TC y lo mas cerca posible del alto flujo, se ha procedido a validar el método de calculoy a
hacer un célculo més fino de la produccién de *Mo.

Para validar el método de cdlculo se ha reproducido por simulacidon un resultado experimental de
produccién de *Mo usando MoOs, en el reactor JRR-3 [11]. En dicho reactor se introducia una vaina cilindrica
de silice con las dimensiones: @=2.3 cm, 1=8.75 cm, t= 1.25 mm de las bases circulares, Figura 6. El dato de
produccion de ®Mo después de 7 dias de irradiacidon de MoOs, considerando Mo natural, es de 14.8 BGq/g de
Mo, como se muestra en la Tabla 8. Este valor es experimental y fue obtenido por el equipo de JRR-3 [11].
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Considerando un espectro neutrénico del JRR-3, que suponemos que sea de un de flujo total similar al que
recibid en el experimento, se ha determinado la produccién de Mo usando el cédigo ACAB y mediante el cdigo
MCNP6 incluyendo la geometria de las muestras. El espectro neutrdnico utilizado es el que se muestra en la
Figura 1, y fue digitalizado del articulo [12].

Spark plasma sintering

~
JRR-3, JAEA, Tokai, Japan NUCEF-BECKY, JAEA, Tokai, Japan

Figura 6.- Reactor JRR-3, planta de procesamiento del ®?’Mo y muestras de oxido de Molibdeno irradiadas

Tabla 8.- Produccion de Mo en el reactor JRR-3 [11]. Las simulaciones de las irradiaciones en el reactor han sido realizadas por
CIEMAT y UGR con dos métodos diferentes.

RESULTS JRR-3

7 days / 15 pellets Experimental Simulated ACAB Simulated MCNP

Specific Activity (GBq/g natMo) 14.8 19 16.5

De esta comparacidon se puede concluir que aunque existe alguna diferencia entre los valores
experimentales y computacionales, teniendo en cuenta todas las fuentes de error que hay, se reproducen
bastante bien los resultados. Ademas, el método ACAB sobreestima el valor obtenido porque se usa un cédigo
destinado al estudio de la transmutacion y activacidn de puntos concretos de una instalacién, por lo que no
tiene en cuenta el transporte a través de la capsula con las muestras. Es decir, que la atenuacion del espectro al
atravesar las muestras no se ha tenido en cuenta. En cambio, el método realizado con MCNP6 considera esta
atenuacién de los neutrones a través de las 15 muestras y de la capsula contenedora. Por ello los resultados son
mas cercanos a los experimentales. En cualquier caso, ambos sobreestiman el valor experimental ya que se ha
utilizado el flujo maximo disponible en el reactor, este flujo se menciona en las referencias [11,12], si bien no se
especifica si dichas irradiaciones se realizaron con el mayor flujo neutrdnica disponible. Por ello, consideramos
que ambos métodos nos daran una muy buena aproximacién, posiblemente el de MCNP6 algo mejor, a las
producciones en DONES.

4.5.3 Calculo de produccién de **Mo en la instalacién IFMIF-DONES
Una vez validado el método, se ha estimado cuanto molibdeno Mo se produce en dos zonas de la TC

con "*Mo y 1Mo, potenciaré la reaccién (n,2n). En la Figura 7, se muestran las posiciones las capsulas donde se
ha calculado los espectros neutrénicos, capsulas con las mismas dimensiones propuestas en el experimento del
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JRR-3. Los espectros neutrdonicos empleados en los calculos de irradiacion de las capsulas introducidas en la TC
se muestran en la Figura 8 que corresponden al Tally 1y Tally 2.

Usando estos espectros se ha determinado la produccion de **Mo considerando la irradiacion de éxido
de molibdeno. Para ello se han estudiado dos casos, uno considerando Molibdeno natural Tabla 2 y otro
considerando Molibdeno enriquecido en Mo, Tabla 9. Para las dos composiciones y para cada espectro
neutrénico se calcularon la densidad de produccién de *Mo en Bg/g, Tabla 10. De la Tabla 10, se pueden
obtener dos conclusiones importantes. Por un lado, que cuanto mas cerca estemos del HFTM, mayor sera la
produccidon de %Mo, y que usando molibdeno enriquecido en 1Mo tendremos un orden de magnitud mayor
de produccién de ®Mo. Este resulta es muy légico porque en el espectro de IFMIF-DONES tenemos una
proporcién muy elevada neutrones con energia mayores de 7 MeV, por lo que favorecen la reaccién
100p(n,2n)**Mo, Figura 1.

Horizontal cross section of TC MCNP model 2NJ343

Irradiation capsule: 2.3 em, 1=8.75 cm,

=

Tally 2

Figura 7.- Seccion horizontal de la TC en la que se observan las posiciones de las capsulas en las que se ha determinado el espectro
neutrdnico.
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1.0E+08
1.0E-07 1.0E-05 1.0E-03 1.0E-01 1.0E+01

Neutron Energy [MeV]

Figura 8.- Espectros de neutrones usados, justo después del alto flujo, tally 1y antes del ducto, tally 2.
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Tabla 9.- Proporcion de radioisétopos del MoO3 con el Mo enriquecido en el 95 % en 1%°Mo

density MoOs

Isotope composition

(atoms/cm3)

150 5.72335E+22
70 2.18017E+19
80 1.17614E+20
“Mo 1.54067E+20
%Mo 9.70211E+19
%Mo 1.67958E+20
%Mo 1.76759E+20
Mo 1.01793E+20
%Mo 2.58617E+20
100\ 1.81681E+22
Total 7.64972E+22

Tabla 10.- Actividad especifica de **Mo por gramo de Mo con 6xidos natural y enriquecido.

(GBg/g Mo) Tally 1 (Behind of HFTM) Tally 2 (Entrance of duct)
MoOs enriched in 1Mo 51 2.24
MoOs with Mo nat 6.7 0.70

Por otro lado, también se ha calculado la produccidn de residuos o radio-is6topos debido a la
transmutacion, aparte del **Mo. Por ejemplo, irradiando el MoOs, con el Mo enriquecido en Mo al 95%,
durante seis dias de irradiacién en la posicion del espectro del Tally 1, la proporcién de radio-isdtopos justo
cuando la muestra es sacada de la TC se muestra en la Tabla 11 siendo el Mo y el *™Tc los mayoritarios.
Ademas, después de 6 dias de desintegracidon, que puede ser el tiempo que se pueda requerir para su
purificacion y exportacion fuera de la instalacion IFMIF-DONES, solo permanecen el Moy el ®™Tc, Tabla 12.
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Tabla 11.- Produccion radio-isétopos después de 6 dia de irradiacion del MoOs-

Radio —isotopes Activity [Bq/cm3] Percentage
N 16 1.45E+10 3.96
015 6.83E+09 1.87

ZR 97 7.04E+08 0.19
NB 97 1.19E+09 0.33
NB 97TM 7.25E+08 0.2
NB 98 6.21E+08 0.17
NB 98M 4.46E+08 0.12
NB 99 2.50E+09 0.69
NB 99M 5.17E+08 0.14
NB100 1.18E+09 0.32
NB100M 1.95E+09 0.54
MO 91 8.47E+08 0.23
MO 99 1.62E+11 44.36
MOI101 1.13E+10 3.08
TC 99M 1.47E+11 40.36
TCl101 1.13E+10 3.08
TOTAL 3.65E+11 100

Tabla 12.- Produccion radio-isotopos después de 6 dia de irradiacién del MoOs y seis dias de descomposicion.

Radio — isotopes  Activity [Bq/cm3] Percentage
MO 99 3.57E+10 50.70
TC 99M 3.46E+10 49.13
TOTAL 7.03E+10 100

4.5.4 Posibles propuestas iniciales para irradiar los blancos en la TC.

Por ahora hay dos propuestas preliminares significativas para poder implantar un sistema de produccion
de radioisdtopos en la instalacién IFMIF-DONES. Pero, el proceso esta todavia en una fase en desarrollo y en el
futuro podran salir muchas mas alternativas éptimas. La Figura 9y la Figura 10 muestran las soluciones de estas
propuestas iniciales.

* Instalar tubo fijo en la TC para introducir por sistema mecanico o neumadtico los especimenes y
sacarlos después del periodo de irradiacion estimado para cada radio-isétopo a producir.
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Figura 9. a) Vision superior de la TC en la que se introduce un tubo de manera horizontal para introducir las muestras hasta

colocarlas detrds del HFTM; b) seccién horizontal de la TC.

Moédulo de irradiacion detras del HFTM en el que se introducen los especimenes con sistema
neumatico (Rabbit). Y que el sistema permita su extraccion después del periodo de irradiacion 6ptimo
para cada radio-isétopo a generar. En la imagen se aprecia la posibilidad de introducir un segundo
maddulo detras del HFTM. Para ello se ha emulado dicha opcién duplicando el HFTM detras, aunque
se sobreentiende que el médulo capaz de producir radioisétopos no serd igual que el HFTM.

EERM N\ \ W\ R
== il

Figura 10.- Vision vertical de la TC en la que se aprecia la alternativa de introducir un segundo mddulo de irradiacion detrds del

4.5.5

HFTM, b) seccidn horizontal del modelo CAD de la TC.

Cddigos de simulacion empleados

Cddigo McDelicius 2017: Cdédigo basado en el MCNP6 para reproducir la fuente de neutrones D+Li de
la instalacién IFMIF-DONES.
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4.6

SuperMC-3.2.0: Cddigo usado para la conversiéon de modelos CAD en modelos MCNP.

SpaceClaim Engineer 2021 (Paquete de ANSYS): Software usado para simplificar los modelos CAD, con
el objetivo de poder adaptarlos a calculos de transporte.

FENDL-3.1d and MCPLIB-84: Librerias de datos nucleares usadas para el transporte de neutrones y
fotones respectivamente.

ACAB code: Cédigo de calculo de inventario isotdpico. Se ha usado para el calculo de los radioisétopos
en funcién del espectro neutrdnico que les llega, el tiempo de irradiacién y el tiempo de desintegracion.
MCNP 6.1: Cédigo Monte Carlo para el calculo de produccidn de Mo y que considera el transporte de
los neutrones a través de las muestras de 6xido de Molibdeno y de los diferentes materiales presentes
como aquellos de las capsulas.

REQUERIMIENTOS DEL SISTEMA DE IRRADIACION

El disefio del sistema de irradiacién para producir radioisétopos estd totalmente condicionado por el disefio
y condiciones de funcionamiento de la TC de la Instalacion DONES. Teniendo en cuenta las primeras
conclusiones de este informe, se perfilan los siguientes requerimientos iniciales o limitaciones que habra
que evaluar y desarrollar en un futuro con mds profundidad. Estos serian los siguientes:

No interferir en la operacion principal de IFMIF-DONES.
Introduccion y extraccién automatica de blancos.

O mecanica o neumatica

o Acceso lateral o vertical
Posicionamiento del blanco detras del HFTM.
Programacién de tiempos de irradiacién variable (dias o semanas): Poder colocar los blancos en la
posicion deseada y extraerlos cuando se alcance la actividad de saturaciéon de forma continua. Por
ejemplo, para producir Mo entre 6 y 7 dias es suficiente
Geometria del blanco variable (discos, cubos, esferas, etc.)
Blanco sélido o fundido
Material de la capsula del blanco con baja activacion.
Maxima superficie de irradiacidn, coincidente a ser posible, con la de la “test cell” (5x20 cm?) espesor
lcm
Blindaje integrado con el sistema de transferencias de muestras para reducir la radiacién “streaming”
durante la irradiacién
Manipulacién de muestras irradiadas por control remoto.
Refrigeracion del blanco durante la irradiacion: se supone que tendra la misma carga térmica que la TC.
Disponer de Hot Cell para manipulacién de los blancos irradiados.
Crear un protocolo de seguridad especifico para todo el proceso, insercion, extraccion, purificacién,
introduccion en los generadores y exportacion al exterior (Hospitales o centro de experimentacidn).
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