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ABSTRACT

The Brazilian Government intends to construct a facility for molibdenium-99 production by nuclear fission, among
other installations, at the Brazilian Multipurpose Reactor enterprise. This study aims to investigate in which
extension the activity of the radioactive waste generated in the process is enhanced if different mass of the U-235
and irradiation time of the target is employed to produce the same quantity of Mo0-99. The simulation was conducted
using the computational code Origen S®, assuming that the target is composed of UAlx alloy with 19.9% enriched
U-235 and irradiated in a thermal neutron flux of 1x10™ n.cm™2s’!, to produce 185 TBq of M0-99 per week. The
results obtained for 3 to 21 days of continuous irradiation of targets with different mass of U-235 show that the
amount of radioactive waste generated, in terms of total activity, does not appear to be a dominant aspect to be
considered in the choice of M0-99 production parameters.
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1. INTRODUCAO

O *"™Tc, produto de decaimento do *Mo, é um dos mais importantes radioisétopos utilizados
atualmente em aplicacdoes na medicina nuclear e com perspectivas de demanda crescente, a

medida que o acesso a esse tipo de diagndstico seja facilitado a outras camadas sociais da
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populacdo. A forma mais usual de producio comercial do *Mo € por fissdo do 2*°U, além de
outros dois processos menos competitivos: a producdo por irradiacio do **Mo com néutrons

térmicos ou por irradiacdo do '’Mo em aceleradores de prétons [1].

A recente crise internacional em seu fornecimento evidenciou a necessidade do pais adquirir
autossuficiéncia nesse setor, consolidando a importancia do desenvolvimento de um dos
programas prioritarios da Comissdo Nacional de Energia Nuclear, a constru¢do do Reator
Multiprop6sito Brasileiro (RMB). Dentre as instalagdes projetadas nesse empreendimento,

encontra-se uma unidade para producio do *’Mo por fissio.

Para suprir a demanda nacional de *™Tc, projeta-se uma produco semanal da ordem de 5000 Ci
(185 TBq) de Mo ao final da irradiaciio, o que resultaria em 1000 Ci de ®Mo ap6s resfriamento
e processamento [2]. Essa quantidade poderia ser obtida com uma combinacao adequada de trés

parametros de producio: fluxo de néutrons térmicos, massa de 2*>U e tempo de irradiagio.

Este estudo tem como objetivo verificar como a combinagdo entre os valores de massa de U no
alvo e tempo de irradiacdo por campanha de produgio do *’Mo afetam a quantidade de rejeitos
radioativos gerados, em termos de atividade, para um determinado fluxo de néutrons e grau de

enriquecimento do U.

2. MATERIAIS E METODOS

Considerou-se que a producio de *’Mo serd efetuada irradiando-se alvos compostos de uma liga
de UAlx enriquecido a 19,9% de >*3U, com revestimento em liga de aluminio Al-1050, em um
fluxo de néutrons térmicos de 1x10' n.cm™.s™!. Como especificacio referéncia, considerou-se a
irradiacdo simultanea de 16 alvos, contendo 2,5 g de U em cada, por 7 dias continuos. Nessas

condigdes, seriam produzidos 169 TBq de Mo ao final da irradiacdo, por campanha semanal.

O inventério radioisotdpico foi determinado processando-se o cédigo Origen S® [3] com 3, 4, 5,
6,7, 8,10, 12, 14, 16, 17, 18, 19, 21 e 28 dias de irradiacdo e com saidas programadas para 0 a

100000 anos de decaimento radioativo.
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A Tabela 1 apresenta a composi¢cdo em massa de cada alvo, mantida inalterada em todas as
simulacdes computacionais. Os elementos magnésio, silicio, titdnio, vanddio, manganés, ferro,

cobre e zinco sdo elementos tracos presentes na liga de aluminio Al-1050.

As atividades finais, para cada tempo de irradiacdo, foi aplicado um fator de corre¢io de massa

correspondente para produzir sempre os 169 TBq de **Mo.

Tabela 1. Composi¢ao de cada alvo

RN Massa RN Massa RN Massa

(8) (8) (8)
238y 9,988 46T 0,00065 STFe 0,00222
3y 2,5 41Ti 0,00058 >8Fe 0,00029
234y 0,075 BTi 0,00578 %3Cu 0,00904
Mg 0,01032 OTi 0,00042 %Cu 0,00403
BMg 0,00131 0Ty 0,00041 647n 0,00631
Mg 0,00144 Y 0,00003 7Zn 0,00366
2TAl 26,14 Sy 0,01304 77n 0,00054
2854 0,06027 >Mn 0,01307 87n 0,00249
28i 0,00306 >4Fe 0,00611 9Zn 0,00008
3084 0,00202 %Fe 0,09594

3. RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste trabalho, ndo foi efetuada nenhuma distin¢do entre os varios fluxos de rejeitos radioativos
gerados, sélidos, liquidos ou gasosos. Os resultados apresentados referem-se ao inventario total
que estaria presente nos rejeitos, assumindo-se que todos os elementos radioativos produzidos na
irradiacdo tornam-se rejeitos, subtraindo-se apenas o Mo separado apés 36 horas (12 horas de
esfriamento do alvo e 24 horas de processamento) e os respectivos *™Tc e *Tc gerados como

seus produtos de decaimento.
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Os fatores de correcdo de massa foram determinados a partir das atividades obtidas com os
diversos tempos de irradiacdo, apresentadas na Figura 1. Note-se que apds aproximadamente 3

semanas de irradiacdo, niio h4 mais aumento de producio de *’Mo.
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Figura 1. Atividade de Mo em funcio do tempo de irradiacio para um tnico alvo.

As Figuras 2, 3 e 4 apresentam os resultados obtidos para 3 e 21 dias de irradiacdo, detalhados
em termos de contribuicdo dos produtos de ativacdo, produtos de fissdo e transuranicos a

atividade total.
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Figura 2. Atividade dos produtos de ativacdo por campanha semanal.
As linhas pontilhadas indicam a atividade total.
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Transuranicos
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Figura 3. Atividade dos transuranicos por campanha semanal.
As linhas pontilhadas indicam a atividade total.
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Figura 4. Atividade dos produtos de fissdo por campanha semanal.
As linhas pontilhadas indicam a atividade total.

Como pode ser observado, aumentando-se o tempo de irradiagdo — e a respectiva diminui¢ao da
quantidade de 23U necessdria para produzir a mesma quantidade de *Mo — a atividade total dos
rejeitos radioativos gerados tem um incremento de um fator menor que 4, em todo o intervalo de

International Joint Conference RADIO 2014
Gramado, RS, Brazil, August 26-29, 2014
SOCIEDADE BRASILEIRA DE PROTECAO RADIOLOGICA - SBPR



Hiromoto and Dellamano e Braz. J. Rad. Sci. ® 2015 6

tempo considerado na simulacdo; para os transuranicos, hd inclusive decréscimo da atividade
total ap6s aproximadamente 4000 anos.

Observa-se também que, como esperado, a contribuicdo dos produtos de fissdo predomina nas
primeiras centenas de anos e, depois, os transuranicos; apds as primeiras horas decaimento, a
contribuicdo dos produtos de ativacdo € desprezivel.

4. CONCLUSOES

Os resultados obtidos para 3 a 21 dias de irradia¢do continua de alvos com diferentes massas de
235U mostram que a quantidade de rejeitos radioativos gerados niio parece ser o aspecto
dominante a ser considerado na escolha dos parAmetros de producio do *Mo pois o incremento
de um fator de no maximo 4 na atividade total, ao longo dos 100000 anos considerados, tende a
ser irrelevante frente a outros critérios de decisdo, como custo de producdo, dificuldade no
processamento de maior quantidade de massa do alvo etc.

Ressalte-se que pode haver radionuclideos que apresentem incremento da atividade de ordens de
magnitude com o aumento do tempo de irradiagdo, mas com contribui¢des pequenas na atividade
total dos rejeitos. Estudos conclusivos e mais detalhados do comportamento especifico de cada
radionuclideo estdo ainda em curso.
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