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ES 2738390 T3

DESCRIPCION
Objetivo de irradiacién para la produccién de radiois6topos, método de preparacion y uso del objetivo de irradiacion
Campo técnico de la invencion

La presente invencion se dirige a un objetivo de irradiacion usado para producir radioisétopos en un tubo de
instrumentacion de un reactor de energia nuclear comercial, y a un método de preparacion del objetivo de irradiacion.

Antecedentes de la invencion

Los radioisétopos encuentran aplicaciones en diversos campos, tales como la industria, la investigacion, la agricultura
y la medicina. Los radioisétopos artificiales se producen tipicamente al exponer un material objetivo adecuado a un
flujo de neutrones en un ciclotrén o en un reactor de investigacion nuclear durante un tiempo apropiado. Los sitios de
irradiacion en los reactores de investigacion nuclear son caros y se volveran aun mas escasos en el futuro debido al
cierre relacionado con la edad de los reactores de investigacion.

El documento EP 2 093 773 A2 se dirige a un método y un sistema de produccion de radioisétopos mediante el uso
de los tubos de instrumentacion de un reactor de energia nuclear comercial, el método que comprende: elegir al menos
un objetivo de irradiacién con una seccion transversal de neutrones conocida; insertar el objetivo de irradiacion en un
tubo de instrumentacion de un reactor nuclear, el tubo de instrumentacién que se extiende hacia el reactor para
exponer el objetivo de irradiacién al flujo de neutrones que se encuentra en el reactor nuclear durante el
funcionamiento, el objetivo de irradiacidon que se convierte sustancialmente en un radioisétopo cuando se expone a un
flujo de neutrones que se encuentra en el reactor nuclear.

El sistema de generacion de radioisétopos descrito en el documento EP 2 093 773 A2 incluye subsistemas adicionales,
tales como un subsistema para conducir el objetivo de irradiacidn, un almacenamiento del objetivo de irradiaciéon y un
subsistema de insercion/extracciéon que deben acomodarse en el espacio disponible restante de un reactor de energia
nuclear comercial ya construido. El subsistema para conducir el objetivo de irradiacion es mecanico y comprende
engranajes de conduccion para colocar el objetivo de irradiacion en una posicion axial en el tubo de instrumentacion
durante un periodo de tiempo correspondiente a un periodo de tiempo requerido para convertir sustancialmente todo
el objetivo de irradiacion en un radioisétopo a un nivel de flujo correspondiente a la posicidn axial basado en un perfil
de flujo de neutrones axiales del reactor nuclear en funcionamiento; y retirar el objetivo de irradiacion y el radioisétopo
producido del tubo de instrumentacién. Los objetivos de irradiacion aproximadamente esféricos pueden ser
generalmente huecos e incluyen un material liquido, gaseoso y/o sélido que se convierte en un radioisétopo gaseoso,
liquido y/o sélido util. La envoltura que rodea el material objetivo puede tener cambios fisicos despreciables cuando
se expone a un flujo de neutrones. Alternativamente, los objetivos de irradiacién pueden ser generalmente sdlidos y
fabricarse a partir de un material que se convierte en un radioisétopo util cuando se expone a un flujo de neutrones
presente en un reactor nuclear comercial en funcionamiento.

El método y sistema de generacion de radioisétopos descritos en el documento EP 2 093 773 A2 puede proporcionar
una fuente complementaria de radioisétopos al activar los objetivos de irradiacion mediante el uso de los tubos de
instrumentaciéon de un reactor de energia nuclear comercial. Sin embargo, el método y sistema aun no son éptimos
econémicamente y son dificiles de implementar técnicamente porque requieren subsistemas mecanicos principales
adicionales que deben instalarse en un reactor de energia nuclear comercial ya existente, y los costos de produccién
de los objetivos de irradiacién esféricos no son econémicamente sostenibles.

El documento EP1 336 596 B1 describe un cuerpo transparente de 6xido de metal de tierras raras sinterizado
representado por la férmula general R203 en donde R es al menos un elemento de un grupo que comprende Y, Dy,
Ho, Er, Tm, Yb y Lu. El cuerpo sinterizado se prepara al proporcionar una mezcla de un aglutinante y un polvo de
material de 6xido de metal de tierras raras de alta pureza que tiene una pureza del 99,9% o mas, y que tiene un
contenido de Al de 5 - 100 wt-ppm en peso metalico y un contenido de Si de 10 wt-ppm o menos en peso metalico,
para preparar un cuerpo de moldeado que tenga una densidad verde del 58% o mas de la densidad teodrica. El
aglutinante se elimina por tratamiento térmico, y el cuerpo de moldeado se sinteriza en una atmésfera de hidrégeno o
gas inerte o en un vacio a una temperatura de entre 1450 °C y 1700 °C durante 0,5 horas o més. La adicién de Al
sirve como un auxiliar de sinterizacion y se controla cuidadosamente de manera que el cuerpo sinterizado tenga un
tamafio del grano medio de entre 2 y 20 pm.

El documento US 8 679 998 B2 describe un miembro resistente a la corrosion para su uso en un aparato de fabricacion
de semiconductores. Una materia prima de Yb203 que tiene una pureza de al menos el 99,9 % se somete a una
presién uniaxial que se forma a una presién de 200 kgf/cm? (19,6 MPa), para obtener un compacto en forma de disco
que tenga un diametro de aproximadamente 35 mm y un grosor de aproximadamente 10 mm. El compacto se coloca
en un molde de grafito para la coccién. La coccion se realiza mediante el uso de un método de prensado en caliente
a una temperatura de 1800°C bajo una atmodsfera de argéon durante al menos 4 horas para obtener un miembro
resistente a la corrosion para el aparato de fabricacion de semiconductores. La presion durante la coccion es de 200
kgf/cm? (19,6 MPa). El cuerpo sinterizado de Yb203 tiene una porosidad abierta del 0,2 %.
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El documento US 2004/254418 A1 describe una fuente radiactiva Yb-169 encerrada en una capsula biocompatible
para tratar un tumor o area cancerosa. La fuente se produce a partir del iterbio que esta sustancialmente enriquecido
en Yb-168 y que se activa mediante la exposicion al flujo de neutrones para contener una fraccion significativa de Yb-
169. La fuente radiactiva de Yb comprende iterbio en polvo u 6xido de iterbio comprimido en una forma solida para
formar un granulo que tiene un volumen menor que 2 mm?3. El 6xido de iterbio en polvo puede formarse en un granulo
mediante la sinterizacion o el prensado isostatico en caliente. El granulo puede incluir ademas uno o mas materiales
seleccionados de aluminio, cobre, vanadio, niquel, hierro, titanio, silicio, carbono, oxigeno, y aleaciones y compuestos
de los anteriores combinados con el iterbio mediante la mezcla, la combinacion o la aleacion.

Los métodos anteriores generalmente proporcionan cuerpos de 6xidos de metales de tierras raras sinterizados
adaptados a aplicaciones especificas tales como la resistencia a la corrosion, la transparencia éptica o las fuentes de
braquiterapia radiactivas encapsuladas. Sin embargo, ninguno de los cuerpos sinterizados producidos mediante estos
métodos tiene las propiedades requeridas para los objetivos de irradiacién que van a usarse para la produccion de
radioisotopos en un sistema de tubos de instrumentacion de un reactor de energia nuclear comercial.

Resumen de la invencion

Seria conveniente tener una soluciéon que supere los problemas anteriores al proporcionar un sistema de generacion
de radiois6topos basado en una solucion de conduccién mas segura para el objetivo irradiado que, ademas, pueda
implementarse a partir de pequefias modificaciones en los sistemas de medicion existentes de seguridad comprobada
ya incorporados en algunos reactores de energia nuclear comerciales.

Es un objeto de la presente invencion proporcionar objetivos apropiados que puedan usarse como precursores para
la produccién de radioisétopos predeterminados mediante la exposicion al flujo de neutrones en un reactor de energia
nuclear comercial, y que al mismo tiempo tengan caracteristicas mecanicas capaces de soportar las condiciones
especificas en un sistema de generacion de radioisétopos operado neumaticamente.

Es un objeto adicional de la invencién proporcionar un método para la produccion de estos objetivos de irradiacion
que sea rentable y adecuado para la produccion en serie.

De acuerdo con la invencion, este objeto se resuelve mediante un objetivo de irradiacién de la reivindicacion 1, y un
método para la produccion de objetivos de irradiacion de acuerdo con la reivindicacion 15.

Las realizaciones preferidas de la invencién se proporcionan en las reivindicaciones secundarias, que pueden
combinarse libremente entre si.

Los objetivos de irradiacion de la presente invencién tienen pequefias dimensiones adaptadas para su uso en sistemas
de medicién de bolas comercialmente existentes, y también cumplen con los requisitos con respecto a la resistencia
a la presion, la resistencia a la temperatura y la resistencia al cizallamiento de manera que sean lo suficientemente
estables cuando se insertan en un sistema de medicion de bolas y se transportan a través del nucleo del reactor por
medio de aire presurizado. Ademas, los objetivos pueden proporcionarse con una superficie lisa para evitar la abrasion
de los tubos de instrumentacion. Ademas, los objetivos de irradiacion tienen una pureza quimica que los hace utiles
para la produccion de radioisétopos.

El objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado se desea para su uso en un sistema de generacion de
radioisotopos accionado neumaticamente en donde el objetivo se irradia en un tubo de instrumentacion de un reactor
de energia nuclear en funcionamiento. El objetivo sinterizado tiene caracteristicas mecanicas y caracteristicas
quimicas para la resistencia de integridad mecanica a las restricciones mecanicas y los impactos resultantes del
accionamiento neumatico durante la insercién en el tubo de instrumentacion, la irradiacién y la recuperacion desde el
tubo de instrumentacién después de la irradiacion.

En consecuencia, el objetivo de la invencion se desea para su uso en un sistema para generar radioisétopos en un
recipiente de reactor nuclear en funcionamiento que comprende un subsistema de conduccion del objetivo de
irradiacion que tiene medios para producir un fluido gaseoso presurizado que interacttia con los objetivos de irradiacion
para conducirlos desde un subsistema de almacenamiento del objetivo hacia el tubo de instrumentacion, y desde el
tubo de instrumentacion hacia un subsistema de extraccion después de la irradiacion.

De acuerdo con la invencion, el objetivo de metal de tierras raras sinterizado contiene cromo en una cantidad de 500
a 2000 ug/g, y Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 ug/g.

Aun preferentemente, el objetivo de metal de tierras raras sinterizado contiene aluminio en una cantidad de entre 500
y 8000 pg/g, preferentemente 500 a 6000 pg/g.

En una realizacion preferida, el objetivo de metal de tierras raras sinterizado consiste en un 6xido de metal de tierras
raras representado por la féormula general R203 en donde R es un metal de tierras raras seleccionado del grupo que
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consiste en Nd, Sm, Y, Dy, Ho, Er, Tm, Yb y Lu, preferentemente Sm, Y, Ho o Yb, en donde el 6xido de metal de
tierras raras se dopa con cromo en una cantidad de 500 a 2000 ug/g, Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 pg/g,
y contiene aluminio en una cantidad de entre 500 y 8000 pg/g, e impurezas inevitables.

En un aspecto adicional, la invencion se dirige a un objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado para producir
un radiois6topo en un tubo de instrumentacion de un reactor de energia nuclear, en donde el objetivo sinterizado tiene
una densidad de al menos el 90 por ciento de la densidad tedrica, y en donde el objetivo sinterizado contiene cromo
en una cantidad de 500 a 2000 ug/g, y Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 ug/g.

Los inventores sorprendentemente encontraron que el uso de cromo como auxiliar de sinterizacién en cantidades
controladas proporciona suficiente estabilidad mecanica a los objetivos de o6xidos de metales de tierras raras
sinterizados de manera que los objetivos pueden soportar las condiciones severas en el nucleo de un reactor nuclear
comercial y durante el transporte a través de los tubos de instrumentacion de un sistema de medicion de bolas o un
sistema de medicién de sonda en el nucleo. Aunque no deseen estar sujetos a ninguna teoria, los inventores
contemplan que una adicion de cromo al 6xido de metal de tierras raras, junto con pequefias cantidades de magnesio
y/o calcio, puede aumentar el tamafio del grano del 6xido de metal de tierras raras durante la sinterizacion y reduce la
porosidad abierta. Otros auxiliares de sinterizacion, tal como la alumina, también pueden resultar en una alta densidad
de sinterizacion, pero se ha demostrado que son insuficientes en términos de la estabilidad mecanica de los objetivos
de oxidos de metales de tierras raras sinterizados. Por lo tanto, aunque también pueden estar presentes pequefas
cantidades de estos otros auxiliares de sinterizacion, la adicion de una cantidad controlada de cromo se requiere para
impartir la estabilidad mecénica a los objetivos de dxidos de metales de tierras raras sinterizados.

De acuerdo con una realizacion preferida del objetivo sinterizado, el 6xido de metal de tierras raras se representa por
la férmula general R203en donde R es un metal de tierras raras seleccionado del grupo que consiste en Nd, Sm, Y,
Dy, Ho, Er, Tm, Yby Lu.

Con mayor preferencia, el metal de tierras raras R en el 6xido de metal de tierras raras R203 es Sm, Y, Ho o Yb,
preferentemente Yb-176 que es util para producir Lu-177, o Yb-168 que puede usarse para producir Yb-169.

Con la méaxima preferencia, el metal de tierras raras en el 6xido de metal de tierras raras es monoisotopico. Esto
garantiza un alto rendimiento del radioisétopo deseado y reduce los esfuerzos y costos de purificacion.

En una realizacion preferida, el objetivo sinterizado contiene Mg en una cantidad de entre 1000 y 6000 ug/g. El calcio
puede usarse para reemplazar el magnesio en parte o en su totalidad. Se ha encontrado que el calcio y el magnesio
son efectivos para aumentar el tamafio del grano de los objetivos de 6xidos de metales de tierras raras sinterizados.
Sin embargo, si la cantidad de Ca y/o Mg excede 6000 ug/g, pueden disminuir las resistencias mecanicas de los
objetivos sinterizados. Ademas, se encontr6 que el uso de Ca y/o Mg solos no da como resultado objetivos sinterizados
que tengan suficiente estabilidad mecanica para su uso en un sistema de tubos de instrumentacién de un reactor
comercial.

Los compuestos de aluminio también pueden servir como un auxiliar de sinterizaciéon en la sinterizacion de 6xidos de
metales de tierras raras, y pueden formar fases de 6xidos mixtos que se depositan en los limites de grano del éxido
de metal de tierras raras sinterizado. La presencia de pequeinas cantidades de estas fases de 6xidos mixtos también
puede aumentar la resistencia mecanica de los objetivos sinterizados.

Preferentemente, el objetivo sinterizado contiene aluminio en una cantidad de entre 500 y 8000 pg/g, basado en el
peso del objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado, preferentemente 6000 pg/g o menos. Un contenido de
metal de aluminio de mas de 8000 pg/g puede interferir con la estabilidad mecanica de los objetivos sinterizados y/o
su uso adicional para la produccion de radioisétopos.

Con la maxima preferencia, el objetivo sinterizado consiste en 6xido de metal de tierras raras, cromo en una cantidad
de 500 a 2000 pg/g, Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 ug/g, y opcionalmente aluminio en una cantidad de
500 a 8000 ug/g, aparte de impurezas inevitables.

Preferentemente, el objetivo sinterizado tiene una densidad de al menos el 92 por ciento de la densidad tedrica. Aun
preferentemente, la densidad de sinterizacion puede variar del 92 % al 98 % de la densidad tedrica, con mayor
preferencia del 92 % al 95 %. Las densidades de sinterizacién mas altas requeririan condiciones de sinterizacién mas
severas y, por lo tanto, son menos preferidas. La densidad de sinterizacion puede determinarse mediante la medicion
hidrostatica.

En una realizacion adicional, el objetivo sinterizado tiene una porosidad de menos del 10 %, preferentemente menos
del 5 %. Controlar la porosidad en un intervalo de hasta el 10 %, preferentemente hasta el 5 %, aumenta la resistencia
mecanica al impacto de los objetivos sinterizados.

Preferentemente, el tamafio maximo de los poros es menor que 100 pm, con mayor preferencia menor que 80 pm, y
con la maxima preferencia menor que 70 um.



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

ES 2738390 T3

El tamafio promedio del grano del objetivo sinterizado es preferentemente de 35 um o mas, con la maxima preferencia
de 40 ym o mas. Aun preferentemente, el tamafio promedio del grano puede variar de 35 pm a aproximadamente 80
um. Los granos individuales del 6xido de metal de tierras raras sinterizado pueden tener un tamafo del grano de hasta
250 pym, preferentemente hasta 300 ym. Los inventores descubrieron que es preferible un tamafio del grano en el
intervalo dado para proporcionar al objetivo sinterizado la dureza y la resistencia mecanica suficientes para soportar
las condiciones de impacto en los sistemas de medicién de bolas operados neumaticamente.

El objetivo sinterizado puede tener cualquier forma que lo haga util para insertarse y transportarse a través de un tubo
de instrumentacion usado en un reactor nuclear comercial. Preferentemente, el objetivo sinterizado tiene una forma
redonda o esferoidal, con mayor preferencia una forma esférica.

Preferentemente, el objetivo sinterizado tiene un didmetro en un intervalo de 1 a 5 mm, preferentemente de 1 a 3 mm.
Se entiende que la sinterizacién implica un encogimiento en el orden de hasta el 30 %. Por lo tanto, las dimensiones
del cuerpo verde se eligen de manera que el encogimiento durante la sinterizacion resulta en objetivos sinterizados
que tienen un diametro predeterminado para la insercion en los sistemas de medicion de bolas comerciales.

Preferentemente, los objetivos de acuerdo con la presente invenciéon son resistentes a una presién de entrada
neumatica de 10 bar usada en los sistemas de mediciéon de bolas comerciales y/o una velocidad de impacto de 10
m/s. Ademas, como los objetivos se han sometido a altas temperaturas de sinterizacién, se entiende que los objetivos
sinterizados son capaces de soportar temperaturas de procesamiento del orden de aproximadamente 400 °C
presentes en el nucleo de un reactor nuclear comercial en funcionamiento.

En un aspecto adicional de la invencién, un método para preparar un objetivo de irradiacion para la produccién de
radioisétopos en un tubo de instrumentacion de un reactor de energia nuclear, comprende las etapas de:

— Proporcionar una mezcla en polvo que comprende un 6xido de metal de tierras raras, 6xido de cromo y un
aglutinante en donde el 6xido de cromo esta presente en la mezcla en polvo en una cantidad de 1000 a 3000 ug/g;

— Preconsolidar la mezcla en polvo para formar granulos que tengan un tamafo del grano menor que 500 ym, y
consolidar la mezcla en polvo granulada para formar un cuerpo verde; o

— Granular la mezcla en polvo mediante la aglomeracion en un tambor giratorio o en un disco giratorio para formar
un cuerpo verde; y

— Colocar el cuerpo verde en un soporte que comprende Mg y/o Ca y sinterizar a una temperatura de al menos 1700
°C para formar un objetivo de 6xido de tierras raras sinterizado que tenga una densidad sinterizada de al menos el 90
% de la densidad tedrica.

La invencion recurre a procesos conocidos de la fabricacion de ceramica sinterizada y granulacion en seco o técnicas
de aglomeracion en polvo, y por lo tanto puede llevarse a cabo en equipos comercialmente disponibles, que incluyen
los moldes, prensas e instalaciones de sinterizacién apropiados. La granulacién en seco y el moldeado a presion
también permiten proporcionar a los objetivos varias formas, que incluyen formas y dimensiones redondas o
esferoidales, que facilitan el uso en los tubos de instrumentacion existentes para los sistemas de medicién de bolas.
Por lo tanto, los costos para preparar los objetivos de irradiacion pueden mantenerse bajos ya que sera posible la
produccion en serie de objetivos de precursores de radioisétopos adecuados. El método también es variable y util para
producir muchos objetivos diferentes que tengan la pureza quimica requerida. Ademas, se encuentra que los objetivos
sinterizados son mecanicamente estables y, en particular, resistentes a la transportacion dentro de tubos de
instrumentacién que usan aire presurizado incluso a temperaturas de hasta 400 °C presentes en el nucleo del reactor
nuclear.

De acuerdo con una realizacién preferida, el 6xido de metal de tierras raras en la mezcla en polvo se representa por
la férmula general R203 en donde R es un metal de tierras raras seleccionado del grupo que consiste en Nd, Sm, Y,
Dy, Ho, Er, Tm, Yby Lu.

Preferentemente, el polvo del 6xido de metal de tierras raras tiene una pureza mayor que el 99 %, con mayor
preferencia mayor que el 99,9 %/TREO (TREO = Oxido total de tierras raras), o incluso mayor que el 99,99 %. Los
inventores contemplan que una ausencia de impurezas de captura de neutrones, tales como B, Cd, Gd, es beneficiosa
para el uso adicional del objetivo sinterizado como un precursor de radioisétopo.

Con la maxima preferencia, el polvo del 6xido de metal de tierras raras es 6xido de iterbio enriquecido de Yb-176 con
un grado de enriquecimiento de > 99 %.

El 6xido de metal de tierras raras en la mezcla en polvo puede tener un tamafo promedio del grano en el intervalo de
entre 5y 50 ym. La distribucién del tamafio del grano es preferentemente de d50 = 10 um y d100 = 30 ym a d50 = 25
pm y d100 = 50 ym. Los polvos compactos de 6xido de metal de tierras raras se comercializan por ITM Isotopen
Technologie Munchen AG.
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La cantidad de 6xido de cromo en la mezcla en polvo se controla cuidadosamente para que esté en un intervalo de
1000 a 3000 pg/g, basado en el peso del 6xido de metal de tierras raras. Una cantidad de menos de 1000 pg/g de
oxido de cromo no aumenta sustancialmente la estabilidad mecanica de los objetivos de 6xidos de metales de tierras
raras sinterizados. El uso de 6xido de cromo en una cantidad de més de 3000 pg/g no muestra ningun otro efecto
beneficioso.

El aglutinante en la mezcla en polvo puede ser cualquier compuesto conocido como un lubricante en el procesamiento
de polvos de ceramica para la sinterizacion. Preferentemente, el aglutinante es una sal metdlica de un acido graso,
con mayor preferencia una sal de aluminio o calcio de un acido graso, aun con mayor preferencia un estearato de
aluminio, y con la maxima preferencia un diestearato de aluminio.

Con mayor preferencia, el aglutinante se afiade al polvo en una cantidad de entre el 0,01 al 0,1 por ciento en peso,
preferentemente del 0,02 al 0,07 por ciento en peso.

Con la maxima preferencia, la mezcla en polvo consiste en el 6xido de metal de tierras raras, el 6xido de cromo vy el
aglutinante, aparte de las impurezas inevitables.

Para preparar los cuerpos verdes de los objetivos sinterizados, la mezcla en polvo se somete preferentemente a una
prensa de granulacion en seco. Las particulas de polvo primario pueden agregarse bajo alta presion mediante el uso
de mezcladores-granuladores oscilantes o de alto cizallamiento. Preferentemente, la preconsolidacion de la mezcla
en polvo se lleva a cabo mediante el uso de una prensa de tabletas de alta resistencia con una fuerza de prensado en
un intervalo entre 10 y 50 kN, preferentemente de 25 a 35 kN para formar una tableta o barra grande, o mediante el
uso de un compactador de rodillos para apretar la mezcla en polvo entre dos rodillos para producir una cinta o granulos.

Las barras o granulos preconsolidados se muelen luego a través de un molino de bajo cizallamiento y se pasan a
través de un tamiz para formar granulos que tengan un tamafio del grano de menos de 500 um, preferentemente
menos de 450 um. Si el tamafio del grano de los granulos supera los 500 um, puede ser dificil lograr una consolidacion
adicional de los granulos.

Preferentemente, se afiade mas aglutinante a los granulos preconsolidados en una cantidad de entre 5y 10 por ciento
en peso, preferentemente de 5 a 7 por ciento en peso.

Si el aglutinante contiene calcio, magnesio o aluminio, la cantidad total de aglutinante usado en el proceso de
granulacién se controla para que no exceda una cantidad de 6000 ug/g de Ca y/o Mg, y/o una cantidad de 8000 ug/g
de Al, basado en el peso total del objetivo de éxido de metal de tierras raras sinterizado.

Los granulos preconsolidados se consolidan luego mediante el moldeado a presion para formar cuerpos verdes de los
objetivos de 6xidos de metales de tierras raras sinterizados. Preferentemente, los cuerpos verdes tienen una forma
redonda o esferoidal, con mayor preferencia una forma esférica. El término "esferoidal" significa que el cuerpo es
capaz de rodar, pero no necesariamente tiene la forma de una esfera perfecta.

El moldeado a presion de los granulos preconsolidados puede llevarse a cabo preferentemente mediante el prensado
hidraulico con una fuerza de prensado en un intervalo de 0,1 a 10 kN, preferentemente de 0,5 a 2 kN, mediante el uso
de un equipo comercialmente disponible que se conoce por un experto en la técnica.

El molde puede hacerse de acero endurecido para evitar una absorcion de impurezas del material del molde durante
la consolidacion del cuerpo verde.

Preferentemente, la densidad verde del cuerpo verde después del moldeado es de hasta el 65 por ciento de la
densidad tedrica, y con mayor preferencia en un intervalo del 55 al 65 por ciento de la densidad tedrica. La alta
densidad verde facilita el procesamiento automatizado del cuerpo verde consolidado.

Opcionalmente, el cuerpo verde redondo o esferoidal puede pulirse para mejorar su esfericidad o redondez.

En un método alternativo, los cuerpos verdes redondos o esferoidales pueden formarse mediante la aglomeracién de
polvos. Las técnicas de aglomeracion de polvos se conocen por los expertos en la técnica para producir cuerpos
esféricos compactados. El articulo de revision de N. Clausen, G. Petzow, "Kugelherstellung durch
Pulveragglomeration”, Z. f. Werkstofftechnik 3 (1973), pp. 148-156, describe métodos de aglomeracion estandar y los
parametros fisicos relevantes. Un tambor giratorio para la aglomeracion de polvos se describe, por ejemplo, en el
documento EP 0 887 102 A2.

Preferentemente, la mezcla en polvo que comprende o consiste en el 6xido de metal de tierras raras, el 6xido de cromo
y el aglutinante se granula mediante la aglomeracion en un tambor giratorio o en un disco de granulacion.

Con mayor preferencia, el aglutinante se afiade a la mezcla en polvo de 6xido durante la etapa de granulacion,
preferentemente al rociar una solucidon o suspension acuosa del aglutinante sobre el polvo. Ademas, es posible
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proporcionar la mezcla en polvo que incluye el aglutinante, y someter la mezcla en polvo a la granulaciéon mediante la
aglomeracién en un tambor giratorio o en un disco de granulacion.

Los cuerpos verdes granulados tienen preferentemente una densidad verde de al menos el 30 por ciento de la
densidad tedrica, con mayor preferencia al menos el 40 por ciento y aun con mayor preferencia en un intervalo del 30
al 50 por ciento de la densidad tedrica. La densidad verde es suficiente para facilitar el procesamiento automatizado
del cuerpo verde granulado.

En la etapa de sinterizacion, el cuerpo verde se mantiene preferentemente a una temperatura de sinterizacién de entre
el 70 y el 80 por ciento de la temperatura de solidificacion del 6xido de metal de tierras raras. Con mayor preferencia,
la temperatura de sinterizacion esta en un intervalo de entre 1700 y 1850 °C, aun con mayor preferencia entre 1750 y
1850 °C. Los inventores encontraron que una temperatura de sinterizacion en este intervalo es adecuada para
sinterizar la mayoria de los 6xidos de metales de tierras raras a una alta densidad de sinterizacion de al menos el 90
por ciento de la densidad tedrica.

Preferentemente, el cuerpo verde se mantiene a la temperatura de sinterizacion y se sinteriza durante un tiempo de 4
a 24 horas, preferentemente a presion atmosférica.

De acuerdo con una realizacién preferida, el cuerpo verde se sinteriza en una atmésfera reductora que comprende
una mezcla de hidrégeno y un gas inerte tal como nitrégeno y/o argén.

Aunque es menos preferido, el cuerpo verde también puede sinterizarse en una atmdsfera oxidante que comprende
una mezcla de oxigeno y un gas inerte tal como nitrégeno y/o argén.

Antes de la sinterizacion, el cuerpo verde puede someterse al desengrasado al calentar el cuerpo verde a una
temperatura en un intervalo de 400 a 700 °C, durante 0,5 a 1 hora.

Preferentemente, el cuerpo verde se coloca sobre un soporte que comprende o consiste en MgO y/o CaO,
preferentemente MgO, durante la sinterizacion y, opcionalmente, el desengrasado del cuerpo verde. Pequefas
cantidades de MgO y CaO se absorben entonces mientras el cuerpo verde se sinteriza para formar las fases de 6xidos
mixtos depositadas en los limites de grano del 6xido de metal de tierras raras. Las fases de 6xidos mixtos pueden
ayudar al crecimiento del grano y aumentar la resistencia mecanica de los objetivos sinterizados.

Opcionalmente, el objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado puede pulirse o molerse para eliminar los
residuos superficiales y mejorar su rugosidad superficial. Este tratamiento posterior a la sinterizacion puede reducir la
abrasion de los tubos de instrumentacion por los objetivos sinterizados cuando se insertan a alta presion.

De acuerdo con un aspecto adicional de la invencion, los objetivos de 6xidos de metales de tierras raras sinterizados
se usan para producir uno o mas radioisétopos en un tubo de instrumentacién de un reactor de energia nuclear durante
el funcionamiento para producir energia. En un método para producir los radioisétopos, los objetivos sinterizados se
insertan en un tubo de instrumentacién que se extiende en el nicleo del reactor por medio de aire presurizado,
preferentemente a una presion de aproximadamente 7 a 30 bar, y se exponen al flujo de neutrones que se encuentra
en el reactor nuclear durante el funcionamiento, por un periodo de tiempo predeterminado, de manera que el objetivo
sinterizado se convierte sustancialmente en un radioisotopo, y se retira el objetivo sinterizado y el radioisétopo
producido del tubo de instrumentacion.

Un sistema para generar radiois6topos en un recipiente de reactor nuclear en funcionamiento que comprende un
subsistema de conduccion del objetivo de irradiacion que tiene medios para producir un fluido gaseoso presurizado
que interactua con los objetivos de irradiacion sinterizados para conducirlos desde un subsistema de almacenamiento
del objetivo hacia el tubo de instrumentacion, y desde el tubo de instrumentacion hacia un subsistema de extraccion
después de la irradiacion. Preferentemente, el 6xido de metal de tierras raras es iterbio-176 y el radioisétopo deseado
es Lu-177. Después de la exposicion al flujo de neutrones, los objetivos sinterizados se disuelven en acido y se extrae
el Lu-177, por ejemplo, como se describe en la patente Europea EP 2 546 839 A1 que se incorpora en la presente
descripcién como referencia. El Lu-177 es un radiois6topo que tiene aplicaciones especificas en la terapia del cancer
y las imagenes médicas.

La construccién y el método de operacion de la invencion, junto con los objetos adicionales y sus ventajas, se
entenderan mejor a partir de la siguiente descripcion de realizaciones especificas.

Descripcion detallada de las realizaciones preferidas
Preparacion de objetivos de iterbio sinterizados
Se produjo un objetivo de iterbio sinterizado al proporcionar un polvo de iterbio, mezclar el polvo de iterbio con 6xido

de cromo, granular en seco y consolidar el polvo en un molde para formar un cuerpo verde esférico, y sinterizar el
cuerpo verde en fase sélida para formar un objetivo de iterbio esférico.
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El polvo de iterbio inicial era 6xido de Yb-176 monoisotopico y tenia una pureza mayor del 99 %/TREO, y se uso la
siguiente descripcion:

Yb203/TREO (% min.) 99,9
TREO (% min.) 99
Pérdida en la ignicion (% max.) 1
Impurezas de tierras raras % max.
Tb4O7/TREO 0,001
Dy203/TREO 0,001
Ho2Qs/TREO 0,001
Er203/TREO 0,01
Tm203/TREO 0,01
LU203/TREO 0,001
Y203/TREO 0,001
Impurezas de tierras no raras % max.
Fe20s3 0,001
SiO2 0,01
CaOo 0,01

Cr 0,03
NiO 0,001
ZnO 0,001
PbO 0,001

2 g del polvo de iterbio se mezclaron con 3 pg de 6xido de cromo y 0,1 g de diestearato de aluminio. El analisis 6ptico
mostré que el polvo de iterbio tenia un tamafio promedio del grano de aproximadamente 10 um.

La mezcla en polvo se mezclé completamente y se preconsolidé en una prensa de tabletas mediante el uso de una
fuerza de prensado de 30 kN para formar las barras o granulos preconsolidados. Las barras se molieron y se tamizaron
para formar granulos que tienen un tamafo de particula maximo de 425 ym. Los granulos se mezclaron con 0,13 g de
diestearato de aluminio como un lubricante o aglutinante, y se moldearon por compresién para formar cuerpos verdes
esféricos mediante el uso de una fuerza de prensado de 1 kN.

Los cuerpos verdes esféricos se colocaron en un soporte hecho de 6xido de magnesio y se sometieron a una etapa
de desengrasado para eliminar los componentes de aglutinante organico al mantener los cuerpos verdes a 500 °C
durante 0,5 horas. Posteriormente, los cuerpos verdes se calentaron a una temperatura de sinterizacion de 1760 °C a
una velocidad de calentamiento de 5 K/min, y se mantuvieron a la temperatura de sinterizaciéon durante 6 horas a
presion atmosférica mediante el uso de una atmdsfera de sinterizaciéon que consiste en argén e hidrégeno.

Analisis de los objetivos de iterbio sinterizados

Los objetivos de iterbio obtenidos mediante el proceso anterior tenian una forma esférica y un diametro promedio de
aproximadamente 1,7 mm, segun lo medido mediante el uso de un calibrador de tornillo micrométrico.

La densidad de los objetivos de iterbio fue de 8,594 g/cm? segun lo medido por pesaje hidrostatico. Por lo tanto, los
objetivos de iterbio tenian una densidad de sinterizacion del 93,72 % de la densidad tedrica.

Ademas, uno de los objetivos de iterbio esféricos sinterizados se trituré hasta el centro del objetivo y se analizé
mediante microscopia 6ptica a un aumento de 50 y 100 veces. La evaluacion asistida por programa informatico de las
micrografias mostré que el tamafio maximo de los poros fue de 67 um, y que la porosidad total fue del 4,4 %. El tamafo
promedio del grano del iterbio sinterizado fue de aproximadamente 40 um.
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El contenido de metal del iterbio sinterizado se midi6 mediante espectrometria de masa de plasma acoplado
inductivamente (ICP-MS). Los objetivos de iterbio tenian un contenido de cromo de 1040 pg/g (ppm), un contenido de
aluminio de 5730 pg/g, y un contenido de magnesio de 4380 ug/g, cada uno referido al contenido de atomos metalicos.

Pruebas de estabilidad

Las condiciones en el nucleo del reactor de un reactor nuclear comercial incluyen alta presion y temperaturas
superiores a 300 °C. Ademas, los objetivos de iterbio sinterizados deben poder soportar las condiciones de transporte
en los tubos de instrumentacion del reactor nuclear. Los célculos conservadores muestran que insertar los objetivos
sinterizados en el tubo de instrumentacion, transportar los objetivos al nucleo del reactor nuclear y recolectar los
objetivos irradiados desde los tubos de instrumentacién implicard al menos cuatro impactos a una presion de
transportacion de 10 bar y/o una velocidad de impacto de 10 m/s.

Se insertaron 25 objetivos de iterbio sinterizados en un sistema de medicién de bolas a escala de laboratorio de un
reactor nuclear, y se dispararon cinco veces a través del sistema mediante el uso de aire presurizado a una presion
de 10 bar, lo que cred de esta manera un total de diez impactos. Los objetivos se inspeccionaron entonces visualmente
para determinar los dafos. Después, los objetivos sinterizados se almacenaron a 350 °C durante dos semanas, y
nuevamente se sometieron a una transportacion a través del sistema de medicion de bolas, que creé de esta manera
otros dos impactos.

Todos los objetivos de iterbio sinterizados sobrevivieron a la prueba de estabilidad sin ningun dafio.

Se considera que el iterbio-176 es util para producir el radioisétopo Lu-177 que tiene aplicaciones en las imagenes

médicas y la terapia del cancer, pero que no puede almacenarse durante un largo periodo de tiempo debido a su corta

vida media de aproximadamente 6,7 dias. El Yb-176 se convierte en Lu-177 de acuerdo con la siguiente reaccion:
176yp (n‘ V) 177y p (_’B) 177u.

Los resultados de la prueba indican que los objetivos de iterbio sinterizados obtenidos por el método de la presente

invencién son precursores Utiles para la produccion de Lu-177 en los tubos de instrumentacion de un reactor nuclear

durante el funcionamiento para producir energia.

El experto en la técnica conoce reacciones similares para la produccion de otros radioisétopos a partir de diversos
precursores de 6xido de tierras raras.
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REIVINDICACIONES

Un objetivo de éxido de metal de tierras raras sinterizado para producir un radioisétopo en un tubo de
instrumentacion de un reactor de energia nuclear, caracterizado porque el objetivo sinterizado contiene cromo
en una cantidad de 500 a 2000 pg/g, y Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 pg/g.

El objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado de acuerdo con la reivindicacién 1, en donde el objetivo
sinterizado tiene una densidad de al menos el 90 por ciento de la densidad tedrica.

El objetivo de la reivindicacién 1 o 2, en donde el 6xido de metal de tierras raras se representa por la formula
general R203 en donde R es un metal de tierras raras seleccionado del grupo que consiste en Nd, Sm, Y, Dy,
Ho, Er, Tm, Yby Lu.

El objetivo de la reivindicacion 3, en donde el metal de tierras raras es Sm, Y, Ho o Yb, preferentemente Yb-
176 o Yb-168.

El objetivo de las reivindicaciones 3 o 4, en donde el metal de tierras raras es monoisotopico.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 5, en donde el objetivo contiene Mg en una cantidad de
entre 1000 y 6000 pg/g.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 6, en donde el objetivo sinterizado contiene aluminio en
una cantidad de entre 500 y 8000 pg/g, preferentemente 500 a 6000 ug/g.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 7, en donde el objetivo de 6xido de metal de tierras raras
sinterizado consiste en el 6xido de metal de tierras raras dopado con cromo en una cantidad de 500 a 2000
pg/g, Mg y/o Ca en una cantidad de 1000 a 6000 pg/g, y opcionalmente contiene aluminio en una cantidad de
entre 500 y 8000 ug/g, e impurezas inevitables.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 8, en donde el objetivo sinterizado tiene una densidad
de al menos el 92 por ciento de la densidad tedrica.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 9, en donde el objetivo sinterizado tiene una porosidad
de menos del 10 %, preferentemente menos del 5 %.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 10, en donde el objetivo sinterizado tiene poros que
tienen un tamafo menor que 100 ym, preferentemente menor que 80 uym, y con mayor preferencia menor que
70 ym.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 11, en donde el objetivo sinterizado tiene un tamario
promedio del grano de 35 uym o mas, preferentemente 40 um o mas.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 12, en donde el objetivo sinterizado es esferoidal y tiene
un didmetro en un intervalo de 1 a 5 mm, preferentemente de 1 a 3 mm.

El objetivo de cualquiera de las reivindicaciones 1 a la 13, en donde el objetivo sinterizado es resistente a una
presion de transporte neumatica de 10 bar y/o una velocidad de impacto de 10 m/s.

Un método para preparar un objetivo de irradiacién de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a la
14, que comprende las etapas de:

- Proporcionar una mezcla en polvo que consiste en un 6xido de metal de tierras raras, éxido de cromo y un
aglutinante en donde el 6xido de cromo esta presente en la mezcla en polvo en una cantidad de 1000 a 3000
Hg/g;

- Preconsolidar la mezcla en polvo para formar granulos que tengan un tamafio del grano menor que 500 pm,
preferentemente menor que 450 pm, y consolidar la mezcla en polvo granulada para formar un cuerpo verde;
o}

- Granular la mezcla en polvo mediante la aglomeraciéon en un tambor giratorio o en un disco giratorio para
formar un cuerpo verde; y

- Colocar el cuerpo verde en un soporte que comprende Mg y/o Ca y sinterizar a una temperatura de al menos
1700 °C para formar un objetivo de 6xido de tierras raras sinterizado que tenga una densidad sinterizada de al
menos el 90 % de la densidad tedrica.

El método de la reivindicacion 15, en donde el polvo del 6xido de metal de tierras raras tiene una pureza mayor
que el 99 %, con mayor preferencia mayor que el 99,9 %/TREOQO.
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El método de las reivindicaciones 15 o 16, en donde el aglutinante es una sal metalica de un acido graso, con
mayor preferencia una sal de aluminio o calcio de un acido graso, aun con mayor preferencia un estearato de
aluminio, y con la maxima preferencia un diestearato de aluminio.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 17, en donde el aglutinante se afade a la mezcla en
polvo en una cantidad de entre 0,01 a 0,1 por ciento en peso, preferentemente de 0,02 a 0,07 por ciento en
peso.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 18, en donde la mezcla en polvo se preconsolida
mediante el uso de una fuerza de prensado en un intervalo entre 10 y 50 kN, preferentemente de 25 a 35 kN
para formar una barra o granulo preconsolidado.

El método de la reivindicacion 19, en donde la barra o granulo preconsolidado se muele y tamiza para formar
los granulos.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 20, en donde se afiade mas aglutinante a los granulos
en una cantidad de entre 5 y 10 por ciento en peso, preferentemente 5 a 7 por ciento en peso.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 21, en donde los granulos se moldean por compresion,
preferentemente mediante el prensado hidraulico, con una fuerza de prensado en un intervalo de 0,1 a 10 kN,
preferentemente de 0,5 a 2 kN.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 22, en donde el cuerpo verde se sinteriza en una
atmosfera reductora que comprende hidrégeno y un gas inerte.

El método de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 23, en donde la cantidad total de Ca y/o Mg en el
objetivo sinterizado no es mayor que 6000 ug/g y/o la cantidad total de aluminio no es mayor que 8000 ug/g.

El uso de un objetivo de 6xido de metal de tierras raras sinterizado de acuerdo con cualquiera de las
reivindicaciones 1 a la 14 para producir un radiois6topo en un tubo de instrumentacién de un reactor de energia
nuclear comercial durante el funcionamiento para producir energia.

El uso de la reivindicacion 25, en donde el reactor de energia nuclear comercial comprende un sistema para
generar radioisétopos en un recipiente de reactor nuclear en funcionamiento que comprende un subsistema de
conduccioén del objetivo de irradiacién que tiene medios para producir un fluido gaseoso presurizado que
interactua con los objetivos de irradiacion sinterizados de acuerdo con cualquiera de las reivindicaciones 1 a la
14 para conducir los objetivos desde un subsistema de almacenamiento del objetivo hacia el tubo de
instrumentacion, y desde el tubo de instrumentacidon hacia un subsistema de extraccion después de la
irradiacion.

El uso de la reivindicaciéon 25 o 26, en donde un método para producir radioisétopos en el reactor nuclear en
funcionamiento comprende insertar los objetivos sinterizados en un tubo de instrumentacion que se extiende
en el nucleo de un reactor por medio de aire presurizado, preferentemente a una presiéon de aproximadamente
7 a 30 bar, y exponer los objetivos sinterizados al flujo de neutrones que se encuentran en el reactor nuclear
durante el funcionamiento, por un periodo de tiempo predeterminado, de manera que el objetivo sinterizado se
convierte sustancialmente en un radiois6topo, y retirar el objetivo sinterizado y el radioisétopo producido del
tubo de instrumentacion.

El uso de cualquiera de las reivindicaciones 15 a la 27, en donde el 6xido de metal de tierras raras es iterbio y
el radiois6topo es Lu-177.

11



	Primera Página
	Descripción
	Reivindicaciones

