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RESUMO

Atualmente o uso de radioisétopos na medicina e na indUstria € cada vez crescente. Neste
trabalho sdo apresentados calculos de atividades do iodo-131 e do iridio-192 e comparados com
valores experimentais. E feita também uma perspectiva de producéo desses radioisotopos no reator
IEA-R1 a5 MW. A metodologia de célculo se baseia no sistema acoplado NJOY/AMPX-I1 para
montagem de bibliotecas de dados nucleares e nos programas HAMMER-TECHNION para geracao
de se¢des de choque em 4 grupos de energiae CITATION para calcul o dos fluxos de néutrons.
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I.INTRODUCAO

A demanda de radioisétopos para uso na medicina
nuclear e na indlstria no pais € cada vez mais crescente.
Hoje o Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares
(IPEN) é responsavel pelo fornecimento de radioisétopos
para clinicas e centros de medicina nuclear, atendendo a
aproximadamente um milhdo de pacientes por ano no
diagnéstico e terapia de diversas enfermidades.

Alguns radioisétopos, como o saméario-153 (**Sm),
vém sendo produzidos no reator IEA-R1 operando a2 MW
num regime continuo de 64 horas semanais. Outros sdo
importados, tais como o molibdénio-99 (*Mo), o mais
importante radiofarmaco utilizado no diagnéstico de
enfermidades. A demanda atual deste radioisétopo,
importado do Canada, € de 6290 GBq (170 Ci) por semana. O
IPEN produz os geradores de tecnécio-99m (*"Tc) a partir
do ®Mo e distribui &s clinicas e hospitais. O processo de
producéo no IPEN deste radioisétopo via captura no ¥Mo
irradiado sob aforma de 6xido de molibdénio (MoQs) natural
estd em fase de testes. Uma perspectiva de producéo deste
radioisotopo ja foi feita [1] e efetivamente devera se iniciar
em 2001 a5 MW.

Os processos de producdo de outros dois
radioisétopos no IPEN, o iodo-131 (*'1) e o iridio-192 (**4Ir)
também estéo em fase de testes. Atualmente o iodo-131 é
totalmente importado e é utilizado na medicina nuclear para
diagnéstico e terapia da tiredide, entre outras aplicagbes. A
utilizacdo do iridio-192 € industria para redlizacdo de
gamagrafias.

Este trabalho tem por objetivo calcular e comparar as
atividades de amostras desses radioisotopos e apresentar
também uma perspectiva de producdo no reator IEA-R1 a5

MW com operagdo continua de 64 e 120 horas por semana
em algumas posic¢des deirradiagdo no nucleo.

A metodologia de célculo se baseia no sistema
acoplado NJOY/AMPX-II para obtencdo de dados
nucleares a partir da biblioteca bésica ENDF/B-VI em 55
grupos rapidos e 30 térmicos, esses dados sdo
incorporados as hibliotecas do programa HAMMER-
TECHNION, que os condensa em 3 grupos répidos e 1
térmico. O calculo do nicleo para obtencdo dos fluxos de
néutrons € feito com o programa CITATION, que utiliza as
secBes de choque em 4 grupos de energia.

[1.10DO-131

O IPEN fornece a centros de medicina nuclear as
seguintes substancias contendo o iodo-131:
- iodeto de s6dio em solugcdo de NaOH para diagnéstico e
terapia datiredide com atividade de 111 a 3700 MBg/ml;
- 1-131 — HIPPURAN para diagnostico de funcéo renal com
atividade de 37 MBg/ml;
- 1-131 — MIBG (metai odobenzilguanidina) para diagndsticos
de feocromocitoma e neuroblastoma (tumores da glandula
adrenal) eterapiacom atividade de 182 MBg/ml;
- 1-131 — RISA (soro albumina humana) para determinacéo
de volumes de plasma e sangue e estudos circulatérios com
atividade de 37 MBg/ml.

No reator IEA-R1, o iodo-131 serd obtido irradiando
Oxido de teltrio (TeO,) e no processo sera produzido o
iodeto de sbdio. Através da seguinte reacdo é obtido o
iodo-131:
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onde a meia vida do telUrio-131 é de 25 minutos e do iodo-
131 éde 8,02 dias. O telUrio natural (Te-nat) é composto de 8
isotopos, onde a abundancia do teltrio-130 é de 33,8 %
(Tabelal).

TABELA 1. Abundanciados |s6topos do Teldrio

I s6topo Abundancia (%)
20Te 0,096
27¢ 2,60
PTe 0,908
2Te 4816
Te 7,14
7e 18,95
%Te 31,69
B0Te 33,80

1. IRIDIO-192

O iridio-192 como radioisbtopo € utilizado na
industria para realizacdo de gamagrafias. O iridio natural (Ir-
nat) é metalico e é irradiado na forma de pequenos discos de
4 mm de diametro e espessura de 0,35 mm. Atualmente sdo
importados com atividade de até 13 Ci. O ™Ar (Ty, = 74 dias)
é obtido através dareacgao:

101 r(n, g)192| rg/43;/4® o2py

O iridio na forma natural € composto de 2 is6topos,
onde a abundancia do **'Ir é de 37,3 % (Tabela 2).

TABELA 2. Abundanciados Is6toposdo Iridio

I s6topo Abundancia (%)
)y 373
B 62,7

IV. DESCRICAO DO REATOR IEA-R1

O reator IEA-R1, localizado nas dependéncias do
Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares (IPEN) em
S8o Paulo, € um reator de pesquisas do tipo piscina
destinado a producdo de radioisbtopos para uso ha
medicina e indUstria, testes de materiais e combustiveis
nucleares, irradiacdo de amostras com néutrons, realizagéo
de pesquisas fundamentais em diversas areas tais como
fisica, radioquimica, radiobiologia, andlise por ativagao,
auxilio a formagdo de recursos humanos a nivel de poés-

graduacdo e treinamento de pessoal especializado para
operacgéo de reatores.

A configuracdo atual do nicleo do reator (Fig. 1)
consiste de um arranjo de 24 elementos combustiveis tipo
MTR (LEU, enriquecido a 20 %), sendo 20 padréo,
constituidos de 18 placas de combustivel e 4 de controle
com 12 placas de combustivel e refletores de grafita, além
dos dispositivos de irradiagdo. Todos os elementos
combustiveis sdo de fabricagdo IPEN, sendo 3 com
densidade de 1,9 gU/cm?® (UyOs-Al), 16 com densidade de 2,3
gU/en? (UsOg-Al, em negrito naFig. 1) e 5 com densidade de
3,0 gUlen? (UsSi,-Al, em negrito e itdico na Fig. 1). A
espessura do cerne é de 0,76 mm, do revestimento 0,38 mm e
a do canal refrigerante 2,89 mm. As barras de controle sdo
do tipo garfo com espessura de 3,1 mm, constituidas de uma
liga de Ag-In-Cd (80-15-5 % em peso) e sdo introduzidas
entre duas placas de aluminio do elemento de controle. O
elemento de irradiacdo de berilio (conhecido como EIBE),
localizado no centro do ndcleo, se destina a producéo de
®Mo via capturano *Mo a poténciade 5 MW.

EC padréo Tampao

EC de controle Refletor (grafita)

z Irradiador de Berilio

Figural. Secdo Transversal do Nucleo do Reator IEA-R1.
V.METODOLOGIA DE CALCULO

Disp. Irradiag@o
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A metodologia de calculo da atividade dos
radioisotopos utilizada na Divisao de Fisica de Reatores do
IPEN se baseia nos programas HAMMER-TECHNION [2]
para geracdo segbes de choque e CITATION [3] para
célculo dos fluxos de néutrons.

Os dados nucleares contidos nas bibliotecas do
prograna HAMMER-TECHNION sdo processados com o
sistema NJOY [4], o qual acessa a biblioteca bésica de
dados nucleares ENDF/B-VI [5], produzindo bibliotecas de
secBes de choque em multigrupos (55 grupos epitérmicos e
30 grupos térmicos). Os pardmetros de multigrupo
provenientes do NJOY sdo transformados na biblioteca
MASTER do sistema AMPX-II utilizando o programa
AMPXR (efetuaainterface NJOY -AMPX-I1) [6].

As hibliotecas térmica e epitérmica utilizadas pelo
HAMMER-TECHNION sdo formatadas, respectivamente,
com os médulos NITATH e NITAEP, os quais sao versdes
modificadas do mdédulo NITAWL do AMPX-II. Essas
secBes de choque séo condensadas em 4 grupos de energia
com o programa HAMMER-TECHNION conforme a
estrutura mostrada na Tabela 3. Nesta tabela estfo
mostradas também as se¢Bes de choque microscopicas de
captura condensadas do tellrio-130 e iridio-191 nesta
estrutura.

TABELA 3. Secfes de Choque do Tellrio-130 e Iridio-191

Grupo Limite Superior Sq (barns)

Energia | deEnergia(eV) 30Te 9
1 10x10° 0,003584 0,1208
2 0,825x10° 0,01356 0,8791
3 5,53x10° 0,02693 60,98
4 0,625 0,2319 564,8

VI. EXPERIMENTO DE IRRADIACAO DE AMOSTRASA
2MW

Com o intuito de se obter uma perspectiva de
producéo do **'I e **’Ir, algumas amostras de 6xido detelGrio
e de iridio metdlico foram irradiadas a 2 MW com a
configuracdo atual do nucleo (Fig. 1).

O irradiador de berilio, localizado no centro do
nucleo, se destina quase que exclusivamente a producéo de
®Mo, cujo processo ainda estd em fase de testes. A
utilizacdo do berilio se deve aos seguintes fatos:

- asecdo de choque (n,g) do *Mo possui ressonancias entre
10 eV e 10 keV, faixa de maior secéo de choque efetiva
(grupo 3 conforme a estrutura mostrada na Tabela 3). Por
isso, para maximizar a atividade do ®Mo, o espectro
energético nao deve ser t&o térmico como na agua;

- 0 berilio é um excelente espalhador de néutrons, pois o seu
peso atdmico é relativamente baixo (igual a 9,0122), mas
maior do que o hidrogénio e, portanto, seu espectro

energético é mais duro do que o da &gua; além disso, € um
material altamente denso, cuja concentracdo atbmica é igual
a1,236x 10" aomog/barn.cm; e

- possui baixa secao de choque de absorcao e reagdes (n,2n)
e (gn), fazendo com que aumente o fator de multiplicacéo
efetivo em relagdo a dgua.

As amostras a serem irradiadas so colocadas dentro
dos “coelhos’, que sdo cilindros de aluminio de 7 cm de
aturae 2,2 cm de didmetro externo e espessurade 0,1 cm. Os
“coelhos”, por sua vez, sdo colocados em dispositivos de
irradiacdo de aluminio e estes introduzidos nos canais do
irradiador de berilio (EIBE), nos elementos de irradiagdo de
grafite (EIGRA), localizados nas posi¢bes 52, 72 e 58 na Fig.
1 (o primeiro digito é alinha e o segundo a coluna conforme
anumeracdo aesquerdae em cimanaFig. 1) e nos elementos
de irradiacdo refrigerados a agua (EIRA), localizados nas
posicOes 24, 34 e 36. No EIBE e nos EIRA’s, utilizarse 0
mesmo dispositivo de irradiagdo que contém 8 prateleiras;
cada “coelho” ocupa uma prateleira, que é posicionado
verticalmente em seu interior. Nos EIGRA’s, 0 dispositivo
deirradiacdo contém 24 prateleiras com um “coelho”, que se
posiciona horizontalmente.

Uma amostra de TeO, com 13,97 g colocada dentro
de um “coelho” foi posicionada na prateleira 4 do EIBE
(numeracdo de cima para baixo) e outra com 13,45 g na
prateleira 14 (posicdo de maior fluxo axialmente) do EIGRA
de posicao 52 eirradiadas durante 64 horasa2 MW.

Trés discos de iridio com massa de 98,6 mg
colocados dentro de um “coelho” posicionado na prateleira
5 do EIBE e outros trés na prateleira 14 do EIGRA de
posicdo 72 foram irradiados durante 4 horasa2 MW.

Parao célculo das atividades do **| e **Ir, as segbes
de choque das amostras foram geradas em 4 grupos de
energia com o programa HAMMER-TECHNION. Os fluxos
de néutrons nas posi¢des das amostras foram calculadas
com o programa CITATION em geometriatri-dimensiona. A
atividade do ™' ou r é dada por (a Tabela 4 mostra
alguns dados necessérios para o calculo):

= W [Ci/gTe] ou [Ci/glr], @

onde:
[]
R=NQ sf;

f=1-e't;

N - concentragéio do *°Te ou

s - sec&o de choque microscopica de capturado**Te ou

¥ (Tabelad);

f - fluxo de néutrons;

| - constante de decaimento do**'l ou

t - tempo deirradiagéo; e

r - densidade do Te-nat ou Ir-nat.
TABELA 4. Dados do Teltrio elridio

191| r
’

192| r
’

. Densidade do TeO,
. Densidade do Te-nat
. Densidade do Ir-nat

5,67 glent
4,53 glent
22,4 glent’




. Concentracgo do **’Te 7,0933 x 10° &t./barn.cm
. Concentraggo do *!Ir 26178 x 107 &t./barn.cm

A Tabela 5 mostra as atividades do ™1 e Ir
medidas e calculadas no instante da parada do reator. As
atividades medidas do Ir sdo valores médios dos trés
discos colocados dentro do “coelho”. Os valores
calculados das atividades das amostras irradiadas no
EIGRA apresentam erros mais significativos. A teoria de
difusdo, utilizada pelo programa CITATION, tende a
aumentar o erro nos fluxos de néutrons a medida que se
distanciado centro do ndcleo ativo. Também as amostras de
iridio apresentam erros maiores do que as amostras de TeO..
O mindsculo volume ocupado pelos discos de iridio
dificultam sobremaneira sua modelagem.

TABELA 5. Atividades das Amostras de TeO, e Iridio

Amostra Atividade (mCi) Erro
Medida Calculada (%)

TeO, (EIBE) 75,7 809,6 44
TeO, (EIGRA) 4833 5631 165
Ir (EIBE) 66,9 782 169

Ir (EIGRA) 432 54,0 250

VII. PERSPECTIVASDE PRODUCAO DE ¥ E**Ir A5
MW

A operacdo do reator IEA-R1 a poténcia de 5 MW
somente se justifica para produc&o do *Mo, cujo processo
esta previsto para o inicio de 2001. Durante os 6 primeiros
meses, 0 regime de operacdo serd de 64 horas continuas
semanais, passando a seguir para 120 horas. As prateleiras
4,5 e 6 dos dois canais do EIBE, por apresentarem maiores
fluxos de néutrons, se destinam & produgéo do *Mo, ja que
este radioisotopo é o de maior valor comercial.

A seguir é feita uma perspectiva de producéo de
e ™Ir a5 MW irradiados em outras posicdes baseando-se
nos valores experimentais. A Tabela 6 mostra os valores de
atividades do **| irradiados na prateleira 3 do EIBE e na
prateleira 14 durante 64 e 120 horas continuas a 5 MW no
instante da parada do reator. Os dois canais do EIBE
apresentam praticamente os mesmos valores de fluxos de
néutrons, assim como os trés EIGRA’s, ja que os elementos
combustiveis estdo distribuidos no niicleo de uma maneira
bastante homogénea.

Os valores do EIBE na Tabela 6 sdo calculados, mas
foi levado em conta o0 mesmo erro do valor calculado na
prateleira 4 apresentado na Tabela 5. No EIGRA, pode-se
tomar diretamente o valor experimental da Tabela 5, dividir
pela massa do Te-nat e multiplicar por 2,5 para obter a
atividade especifica a 5 MW. Para 120 horas, multiplica-se

131 |

aindapor 1,7. Estefator é arazdo entre os fatoresf daEq. (1)
com tempo de irradiagdo de 120 horas (f = 0,35088) e de 64
horas (f = 0,20584). Cada“coelho” comporta no maximo 50 g
de TeO, ou 40 g de Te-nat. Multiplicando-se a atividade
especificapelamassado TeO,, obtém-se a atividade total. A
escolha de uma das duas posi¢Oes analisadas é indiferente,
pois as atividades sdo praticamente idénticas. A demanda
esperada de ™*'| é de 12 Ci por semana, de modo que dois
“coelhos’ sdo suficientes para atender as necessidades do
mercado.

E preciso lembrar que existe um intervalo de tempo
entre a parada do reator e a calibracéo (medic&o da atividade
quando da entrega do radiois6topo para o usuario). A
operacdo do reator no regime de 64 horas iniciar-se-a as 8
horas de segunda-feira e terminara as 24 horas de quarta-
feira. O materia irradiado serd entregue na quinta-feira de
manha para o processo. A calibragdo geralmente é feita as 8
horas de segunda-feira, tendo, portanto, um intervalo de 104
horas. No regime de 120 horas, ndo ha previsdo de mudanca
de horario para a entrega do materia irradiado, tendo,
portanto, o0 mesmo intervalo de 104 horas. O fator a ser
multiplicado devido ao decaimento radioativo neste
intervalo é de 0,68762. Deve-se levar em conta ainda que o
processo de producéo do **' pode ter perdas. O rendimento
somente serd quantificado quando o processo estiver
pronto.

TABELA 6. Atividades Especificas e Totais de ™!

Atividade
Posicéo Espec. (mCi/gTe) | Tota (Ci/"coelho”)
64 h 120h 64 h 120h
EIBE 89,5 152,5 358 6,10
EIGRA 89,7 152,6 3,60 6,11

A Tabela 7 mostra as atividades por disco de iridio
com 98,6 mg irradiados nas mesmas posic¢des e condi¢des
do TeO, (prateleira 3 do EIBE e prateleira 14 do EIGRA a5
MW durante 64 e 120 horas). |gualmente, no EIBE foi levado
em conta 0 mesmo erro do valor calculado na prateleira 5
apresentado na Tabela5. No EIGRA, o valor experimenta da
tabela foi multiplicado por 15,8 (relagdo entre os fatores f) e
por 2,5 para obter a atividade a5 MW durante 64 horas de
irradiagdo. Para 120 horas, multiplica-se ainda por 1,85. Entre
as duas posicdes, no EIGRA obtém-se atividade do **Ir
maior, porque o espectro energético do **!I é bem térmico.

Como a meia-vida do 'l é longa (74 dias), pode-se
irradiar o isdtopo por vérias semanas para se obter
atividades maiores. Em um “coelho” pode-se colocar vérios
discos formando uma pilha para aproveitamento melhor do
fluxo de néutrons. Porém, ndo convém carregar muito o
“coelho”, pois 0™ é um grande absorvedor de néutrons e
um volume grande do material deteriora o fluxo incidente.



TABELA 7. Atividades de um Disco de **Ar

Posicado Atividade (Ci/disco)
64h 120h

EIBE 153 2,83
EIGRA 171 317

VIIl. CONCLUSAO

As atividades das amostras de TeO, apresentaram
boa concordancia com valores experimentais quando
calculadas no EIBE, que se localiza na regido central do
nucleo do reator. No EIGRA, que se localiza no refletor, o
erro tende a aumentar em funcdo da utilizacdo da teoria de
difusdo no calculo. A dificuldade de uma boa modelagem
das amostras também contribui paraaumentar o erro, como é
o0 caso dos mindsculos discos deiridio.

O célculo das atividades do ™1 e **Ir irradiados em
duas posicdes do nlcleo mostra que é possivel atender a
demanda desses radioisétopos quando o reator operar a
poténciade5 MW.
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ABSTRACT

Nowadays, radioisotope demand in nuclear medicine
and industries are more and more higher. In this work it is
shown the activity calculation of iodine-131 and iridium-192
and the comparation with experimental values. A production
perspective of these radioisotopes has been made with the
reactor operating at 5 MW. The calculational methodology
is based on the NJOY/AMPX-I1I coupled system to produce
the nuclear datalibraries and on the HAMMER-TECHNION
program to generate the broad cross sections. The neutron
fluxes in the sample positions were determined by
CITATION code with four energy groups.



