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RESUMEN

El radioisétopo de uso médico Tc-99m, productoadealdena de desintegracion radiactiva del Mo-9%lede
mayor uso en medicina nuclear a nivel mundial. BrieCel Tc-99m se aplica en mas del 90% de lodestude
medicina nuclear. Con el propésito de suministrateeradioisétopo a todo el pais, la CCHEN desagoll
durante el periodo 2005-2007 su propia producciénggneradores de Tc-99m a partir de Mo-99 importado
desde Canada, los cuales son preparados de acuelddoactividad requerida por los hospitales o atéms
nacionales. A partir de 2007 se dej6 de importar-88 y desde entonces el Tc-99m es producido s#lo p
activacion neutrénica del Mo. El desafio actuabesarrollar la produccion de Mo-99 a partir de laddiacion

de blancos que contienen laminas de uranio de bajiguecimiento, LEU producidas localmente. El olan
anular esta compuesto por 2 tubos concéntricos Idmiaio estructural Al-3003 que, en un espacio anul
interior, contiene una lamina de uranio LEU cub#&rien ambas caras, por una lamina de niquel. Er est
trabajo se presenta el desarrollo de la tecnoladgafabricacion de blancos anulares utilizando ucanatural y
uranio enriquecido en U-325. Los componentes estrales se fabricaron con aleacion de aluminio AR3,

las laminas utilizadas son de 13 gramos de uraniodimensiones de 100 x 50 mm y espesor entre3241.
Para el ensamblado del blanco se establecié unadoéigia que permite controlar, adaptar y ensamibéer
diferentes componentes internos del blanco, saiyeclamina de uranio natural, uranio LEU y lamina d
niquel, utilizado como barrera al escape de prodsdte fision. En la etapa de expansion del blaseqjtilizo
como lubricante alcohol PA, permitiendo un avanoave del expansor a través del interior del blangb.
sellado del blanco se realiz6 mediante soldadui@ Tbn corriente AC pulsada y una mezcla de gases¥ér
He. Para la prueba de estanqueidad se utilizarané2odos; para altos niveles de fuga se utiliz&tageratura
como promotor dedP entregada por agua caliente y nitrégeno liquigara bajos niveles de fuga se utilizé
tecnologia de alto vacio donde 4P es entregado por una atmésfera de helio a al@sign. Se logro
desarrollar la tecnologia de fabricacion de blancasulares de uranio LEU aplicando innovaciones a
tecnologias ya probadas en Indonesia y USA.

Topico: 2: Materiales Metalicos
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1. INTRODUCCION

La Comision Chilena de Energia Nuclear, CCHEN, poceden su Reactor Nuclear RECH-1 radioisétopos de
uso en medicina nuclear, tales cofftic, **4, **4r, **3Sm, entre otros. El radiois6topo de uso médicoeteion

99 metaestabl€{"Tc), producto de la cadena de desintegracion rhadel °Mo, es el radiois6topo de mayor
uso en medicina nuclear en el mundo. Este radapséés utilizado en procedimientos de diagnéstiédioco de
diversas patologias, concentrando alrededor de ®0%das las imagenes obtenidas por gamma canetas d
medicina nuclear, que corresponden a mas de 26nadllde estudios por afio [1]. En Chile se aplica&s del
90% de los estudios de medicina nuclear (cercad8eéd@0 pacientes). En Santiago?®Ilc es producido por
activacion neutrénica del molibdeno, en cambio egiones, el®™Tc utilizado proviene de generadores
importados [2].



Con el propésito de suministrar el radiois6tdp®c a todo el pais, la CCHEN desarrollé duranteegigoo
2005 - 2007 su propia produccion de generadoré3™@le a partir d€°Mo importado desde Canada, los cuales
son preparados en los Centros de Estudios Nucldaresuerdo a la actividad requerida por los profiedes
médicos de los hospitales y/o clinicas nacionalasmportacion dé°Mo desde Canada no se realiza desde el
afio 2007, por lo cual desde ese afif"dlc es producido sélo por activacion neutrénica. dados programas
de desarrollo tecnoldgico iniciados en la CCHENtempla la produccién d&Mo a partir de la irradiacion de
blancos anulares que contienen en su interior ksrile uranio LEU. Para este desafio la CCHEN cuama|
valioso apoyo del OIEA a través del Proyecto Comdo de Investigacion cod. T12018 "Developing
Techniques for Small-Scale Indigenous Productiololfybdenum 99 Using Low Enrichment Uranium LEU or
Neutron Activation", en el cual participan ChileGBEN), Libia (DRECT), Pakistan (PINSTECH), y Runeni
(INR Pitesti) con tecnologia de blancos anularesléminas de uranio LEU. Estos organismos de ifgastn
promueven la aplicacion y transferencia de nuex@sologias nucleares, planeadas y basadas en juntoote
actividades coordinadas que establecen procedinsierstandarizados y que son monitoreadas consemtem
para evaluar el progreso en los planes de trabaj@vés de reportes escritos y presentaciones.fggsyecto
coordinado, ademas, contempla actividades de disediwénico, calculos termohidraulicos, céalculosddsis,
fabricacién de blancos anulares, disefo y fabricade dispositivo de irradiacion, acondicionamieaitocelda
caliente, desarme de blancos anulares, procesmguatiicos de separacion y purificacién, caracéeiin de
productos, manejo de residuos, licenciamiento d@epimcesos e instalaciones. [3,4]. El Departameieto
Materiales Nucleares de la CCHEN ha sumado esfsaizdesafio asumido para el desarrollo de la tegfeo

de fabricacion de blancos anulares de irradia@demas del disefio y fabricacién de equipos, heergas y
materiales para el ensamble y desarme de los ldamudares luego de su irradiacion en el reactdolaaco
anular estd compuesto por dos tubos concéntricadudeinio estructural del tipo AlI-3003 que, en wepacio
anular interior especialmente mecanizado, contiere delgada lamina de uranio metalico LEU cubiesta,
ambas caras, por una lamina de niquel que actl® dtmmera de contencién de los productos de fision
generados durante la irradiacion[5,6,7].

2. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

Para el desarrollo de la tecnologia de fabricadénblancos anulares se consideré necesario selparar
actividades de acuerdo al diagrama de la figu2oino materia prima se utilizé uranio natural y izate bajo
enriquecimiento en el is6togdU, LEU en forma de laminas delgadas con espesaresrango de 97-145 um
y dimensiones de 100 x 50 mm, como se muestraa tbla 1.

Figura 1. Procedimiento de fabricacion de blanco anular.



Estas laminas de uranio se sometieron a una limpseperficial durante 7 minutos por inmersién ea un
solucion acida de HN$Qde grado técnico de manera de remover el 6xiderBajal. El material usado como
contencidn al escape de los productos de fisiomfizelamina de niquel con un espesor de 14 pm grdiimnes
gue permiten envolver completamente la lamina @miay el niquel fue limpiado con alcohol y lueganco
acetona con el objeto de dejar una superficie ld@emateria organica y suciedad. El material estrak
utilizado para el ensamblado del blanco anularesponde a la aleacion Al-3003 y consta de 2 tubos
mecanizados y decapados superficialmente con Na@é&lugralizado con HNO El armado del blanco anular
consiste en ubicar la lamina de uranio envueltaigoel entre los 2 tubos de Al-3003, para manteharanio
en una posicion centrada, el tubo interno debengeranizado con un rebaje en su diametro externagitud
mayor a la del conjunto U-Ni. Con el objeto de mmiziar el gap de aire que queda entre el conjunitii Yla
pared interna del tubo externo, se realiza un asnvatual estableciendo el gap de aire en el ratg®.006-
0.020 mm., este rango permite obtener un buen conirmico entre el conjunto U-Ni y el materialrestural
con lo cual se evita que la temperatura duranbeddiacion se eleve a valores que superen la tethpa de
fusion de algin componente del blanco anular oigiep una reaccion entre ellos. Para ayudar alaste
contacto el blanco anular se somete a una expansdiante uno de los 22 expansores fabricados a
para trabajo en frio AISI D2, de la familia de bxeros para herramientas. Este set de 22 exparisegn de
mecanizados se les realizé tratamiento térmicolide ae tensiones a 630°C durante 1 hora, luegteurple
desde 1050°C en aceite, la dureza final se obtieyp de 3 etapas de revenido, todas a una terapeidd
525°C. Finalmente, el set de expansores se sonet@roceso de rectificado final antes de su uam R etapa
de expansion se utilizd como lubricante alcohol BAcual es eliminado junto con algunos contamigmnt
organicos y humedad a través de un desgasificaslacton a 120°C.

Tabla 1. Uranio natural y LEU utilizado en la fabricacide blancos anulares.

Blanco | N°lamina| Uranio Masa Espesor Largo Ancho
[g] [mm] [mm] [mm]

TUN-17 N-1 Natural 12.7 0,160 100.0 50.0
TUN-24 N-17 Natural 12.8 0.116 103.0 60.4
TUN-26 N-24 Natural 131 0.142 101.9 60.7
TUN-32 N-18 Natural 12.8 0.141 102.8 59.8
TUN-33 N-14 Natural 12.8 0.131 101.9 59.8
TUN-35 N-30 Natural 12.8 0.138 102.8 59.8
TUN-36 N-25 Natural 12.8 0.128 101.9 59.8
TUN-37 N-27 Natural 13.3 0.138 101.6 60.3
TUN-38 N-13 Natural 12.1 0.128 102.8 59.8
TUN-39 N-15 Natural 12.4 0.115 103.3 59.8
TUN-40 N-23 Natural 13.3 0.145 102.8 60.1
TUN-48 N-7 Natural 11.2 0.120 100.0 52.3
TUN-49 N-3 Natural 10.5 0.097 101.0 50.8
TUN-50 N-31 Natural 13.5 0.126 101.0 60.1
TUN-51 N-6 Natural 11.3 0.121 102.0 51.8
TUN-52 N-8 Natural 115 0.112 102.0 52.8
TUN-53 N-9 Natural 11.7 0.121 101.0 53.0
TLEU-54 L-2 LEU 10.5 0.122 101.6 48.5
TLEU-55 L-3 LEU 10.7 0.126 101.3 50.6
TLEU-56 L-4 LEU 11.0 0.133 101.7 50.0

El sellado del blanco anular se realiza mediantgagora TIG sin aporte con corriente alterna pusadina
mezcla de gases Ar-5% He, este proceso se llesh@ean un equipo rotatorio que permite realizacandon
cilindrico manteniendo la pistola fija. La inspentide la soldadura se realiza mediante radiognadiastrial,
controlando principalmente presencia de poros ymegas de tungsteno.



Para verificar el sellado de los blancos que hdm sbldados se realiza un test de fuga que inveRienétodos,
para niveles de fuga mayores el blanco anularmeteoa una inmersion en nitrégeno liquido a ungéeatura
de —165°C durante aproximadamente 15 minutos, emaque el blanco se retira del nitrégeno se intedu
inmediatamente a un recipiente que contiene adientma aproximadamente 95°C, con este procedimsm
promueve una diferencia de presi@&R en el blanco provocado por la diferencia de teatpeas, lo que
promueve el escape de aire desde el interior daktblhacia el agua, la presencia de burbujas eemiel agua
indica que el blanco presenta fugas. Para nivadsigh en un rango mas fino el método de pruebsisteren
someter el blanco anular a una atmosfera de Haaalativa alta presion. En caso de haber algurdidaé el
He se filtrard, por diferencia de presién haciatgrior del blanco, luego el blanco se someteraliciones de
alto vacio conectado a un detector de fugas delegpectrémetro de masas sintonizado para la neasie.cen
caso de existir fuga, el He que se introdujo praeidte comenzara a emerger hacia el interior darsam de
vacio y activara el detector de fugas de alto vawéwca Variant modelo 959. De este modo, es posible
establecer en forma cuantitativa el valor del chddafuga, el limite establecido es que el caudalfutja
detectado debe ser menor a 5%$€d cni/seg.

La posicion final de la lamina de uranio en el btamnular se determina observando una placa radiicgr
donde se mide la distancia del extremo de la lardmairanio hasta ambos extremos del blanco ariLdar.
identificacion del blanco anular se realiza corpantégrafo y como etapa final el blanco anulartifieado se
somete a un decapado durante 3 minutos en NaOFCa 50

3. RESULTADOS Y DISCUSION

Armado conjunto uranio-niquel

Para el armado del conjunto U-Ni se estableci6megdologia que permite controlar, adaptar y enkarids
diferentes materias primas utilizadas, en estaidatl, se incluye ldminas de uranio natural y wdrtU
suministradas por KAERI y lamina de niquel, utileacomo barrera al escape de productos de fisgtarina
de uranio fue decapado con HN& 65% durante 7 minutos; y se realiz6 una limgiaza lamina de Ni con
alcohol y luego con acetona. El armado del conjlirtdi utilizando el pegamento recomendado por AN], [
n-Hexano y cemento de caucho, y sus concentrac&mé&s union entre las laminas de uranio y niqueles el
mas adecuado, seria necesario realizar experiego@apermitan encontrar las concentraciones vy dags
adecuadas para obtener un buen pegado, como taehtiémpo de secado que asegure la unién dertasda.
Para los 10 ultimos blancos anulares ensamblatiosnginto U-Ni se obtuvo confeccionando un solme la
lamina de Ni, dentro del cual se introduce la larde uranio, como se aprecia en la figura 2, demd@) se
muestra la lAmina de uranio; b) muestra el urahinterior del sobre de Ni y (c) el conjunto U-Ninegado. Al
evitar el pegamento se obtiene una superficie mo@mlimpia.
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Figura 2. Secuencia de armado de conjunto uranio-niquel.

Limpieza de tubos Al-3003
Para la limpieza de los tubos de aleacion Al-3@3it#izé 2 métodos; el primer método utilizado &ML y
BATAN [7,8] consiste en realizar una limpieza etragonido con los tubos sumergidos en una soluwt#oh%




en vol. HCI, 1% en vol. de HNQa una temperatura de 90°C durante 10 minutos golise realiza un
abrillantamiento de los extremos que seran soldedimsina solucion de 90% en vokRdy, 5% en vol. HSO,

y 5% en vol. HNQ@ a una temperatura de 90°C durante 60 segundesutiado de este método se muestra en la
figura 3(a). El segundo método propuesto por la ERHal igual que el primero se somete a limpieza en
ultrasonido y luego se realiza un tratamiento digigrde decapado con NaOH al 10% en vol. a 75iGstrado

en la figura 3(b).

(@) (b)
Figura 3. Limpieza de tubos de Al-3003.

Con los 2 métodos se obtienen buenos resultadoSCEEN se propone seguir utilizando solo el qubzati
NaOH debido a que ya se tiene la infraestructura [gapreparacion de las soluciones y el tratamieet los
residuos quimicos.

Armado de blanco anular

El blanco anular estd compuesto de un conjuntoadenhs U-Ni dispuesto entre 2 tubos de Al-3003. La
disposicién se debe realizar de manera que la &aderuranio quede lo mas centrada posible enttehos del
material estructural, por tal razén el tubo intetieaoe un mecanizado de rebaje donde se ubicagirto U-Ni,
como se muestra en la figura 4. Durante la introiducdel conjunto U-Ni en el tubo externo se ufilizomo
lubricante alcohol PA, impregnando totalmente aijuoto U-Ni y la pared interior del tubo externost&
secuencia se ve en la figura 5.

Al-300:

Figura 5. Secuencia de armado de blanco anular.

Expansién de blanco anular
Con el objeto de mantener un buen contacto ensréulmos de Al-3003 en el blanco anular armadogakza
una operacién de expansion utilizando una herrdmide acero para trabajo en frio AISI D2, la medidh




expansor se determina de acuerdo a los diametrambes tubos de AI-3003, el objetivo es que larélifeia

entre el diametro interno del tubo externo y ehwditto externo del tubo interno sea menor al espdsbr
conjunto U-Ni. Por esta razén se fabricé un se22lexpansores a los cuales fueron tratados térrait@ngcomo
se menciond anteriormente. La dureza obtenidassexpansores esta en el rango de 58-66 HRC y uma da

didmetros comprendidos entre 26.21-26.52 mm. Eqsw de expansion se realiza en un dispositivactdt

en acero 1045 como se muestra en la figura 6,taretzpa se utiliza como lubricante un tipo de jatke® manos
de facil disolucién en agua, este permite un avaneee del expansor a través del interior del lolamular.

Para los 10 ultimos blancos ensamblados se utitimdo medio lubricante, alcohol etilico PA, con eélcse

mejor6 bastante la limpieza durante la operaciorexgmnsion. Este lubricante se incorpor6 a trawesim

orificio hecho en la pieza de centrado del blaneola. Durante la expansion de estos Ultimos blarsm
observd que el alcohol incorporado a través déicimi se desplaza hacia arriba y se introduceeeakrtubo

interno y externo en la zona que no ha sido expandd cual requiere un tiempo mayor para logracasr

todo el lubricante antes de la etapa de soldadura.

Figura 6. M6dulo de expansion de blanco anular.

Se considera que el proceso de expansion del biamdar mediante torque manual, es adecuado peideal
debido a que el avance del expansor no se realire arelocidad constante. Se verifica que la atideadel
hilo interior con respecto a la cabeza del expapsesenta una desviacién significativa, lo que tamo
consecuencia una expansion heterogénea del blantar.a

Soldadura de blanco anular

Inicialmente, el proceso de soldadura TIG parsebhdo de los blancos anulares se llevd a caboantdel
instructivo ANL [7], que considera corriente comi@y 40Amp, mezcla de gases 90% He y 10% Ar, efrtos.o
Con estos pardmetros no se obtuvieron buenosadeslen un principio, debido a que en el equipizadio no

se puede cambiar la polaridad en TIG, por lo quges&lié variar algunos pardmetros como la coriefierna
pulsada y se utiliz6 una mezcla comercial Indurtig 5% Helio y 95% Ar. Ademas, antes de cada pomodes
soldadura el blanco anular fue mecanizado en stieness dejando un bisel a 45° y luego sometido a un
atmosfera de vacio para eliminar el alcohol util@aomo lubricante. Con estos parametros se reatiza
pruebas en los prototipos, obteniendo excelenmsdtaglos, del punto de vista de la union y presariadel
corddn. Sin embargo, existe discontinuidad en lalad de los cordones de soldadura, lo que seugtrila la
manipulacién del blanco anular en las etapas daidira y expansion. Los defectos presentados esr@dm de
soldadura son en forma heterogénea, en la figuse Dbservan defectos producidos, aparentemente, por
impurezas orgénicas que provienen del interiobtiglco (zonas oscuras), presencia de poros y geetambos
cordones.

Figura 7. Defectos en cordén de soldadura del blanco anular



Con el objeto de asegurar que toda materia orgaalicehol y humedad sean eliminados desde el antdgl
blanco anular antes de llevar a cabo el sellads@idadura, los blancos se sometieron a un trataoniérmico
de desgasificado a 120°C durante 1 hora. Con ed@ntiento térmico se logr6 efectivamente elimilwer
defectos aparecidos en el cordon de soldadurahjdosos presentan un cordén sano y regular commusstra
en la figura 8.

Figura 8. Corddn de soldadura del blanco anular desgaddica

Inspeccion mediante Rayos-X de blanco anular

La inspeccion de los blancos mediante rayos X cenmg® el control de soldadura y la metrologia ite@on

el fin de verificar la presencia de poros y/o ingaas de tungsteno en el cordon de soldadura, mtdlse
expone a un haz de rayos X con un angulo de inciglele 30° de esta forma se revela todo el condSuljtado
gue se muestra en la figura 9(a), esta radiogsafianaliza de acuerdo a la Norma ASTM E 1648-9& Ra
metrologia interna del blanco se debe exponeragicbl extendido completamente, como se muestrafajuta

9(b), de manera tal de poder cuantificar la lorjada cual se encuentra el uranio con respeats axtremos
del blanco anular, este valor es importante pafiaidé& posicion del blanco en el médulo que sedduce al
reactor nuclear.
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Figura 9. Corddén de soldadura del blanco anular desgaddica

Test de fuga de blanco anular

Los 2 métodos utilizados para detectar fugas diegsultados satisfactorios, antes de cada medseion
realizé una prueba con blancos anulares patroney st fugas. Se destaca que todos los blancos en
los cuales no se detecto fuga con el método dégeitio liquido, el detector de He también no detect6
fuga. Este resultado le da credibilidad al métodplémentado en la CCHEN. La figura Finalmente,
en la figura 10 se muestran los blancos anularsangslados con uranio LEU con su identificacion,
terminacion superficial y junto al dispositivo pohlanco.

F

Figura 10. Blancos anulares en condicion final.




4. CONCLUSION

La fabricacion de blancos anulares con uranio ge &ariquecimiento es factible de realizar en lan@&on
Chilena de Energia Nuclear, de este modo el proydet obtencién de radiois6topd™Tc a partir de la
produccion de Molibdeno de fision, cuenta con lampra etapa desarrollada, fundamental para abastene
este producto a los hospitales en Chile, una vealifado el desarrollo con los procesos de irragliay
radioquimica realizados en celdas de alta actividad
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