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Establishing a Reliable U.S. Domestic 99Mo Supply

Convert research reactors and isotope production 
facilities from the use of HEU to LEU
• US work on production of 99Mo is funded under DOE’s Material Management and 
Minimization (MMM) program and has two primary goals

• Assisting current producers to convert from using HEU to LEU for production 
of 99Mo

• Accelerating the establishment of a reliable supply of commercial non‐HEU‐
based 99Mo in the United States
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The most common radioisotope used in 
diagnosis is 99mTc, with some 30 million 
procedures per year, accounting for 80% of 
all nuclear medicine procedures worldwide.

Most of the world's supply of 99Mo comes 
from only five reactors, all of them 45 to 55 
years old. The Canadian and Netherlands 
reactors required major repairs over 2009‐
10 and were out of action for some time, 
which created a global shortage of 99Mo
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Decay Scheme of 99Mo/99mTc

Table of Isotopes, 8th Edition



99Mo Use and Production

 The Nuclear Energy Agency has estimated 99Mo supply from current 
processors and potential future demand – demand exceeds supply by 2017
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Graph from NEA “A Supply 
and Demand Update of the 
Mo‐99 Market (August 2012)



Potential  99Mo Producers
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Argonne’s Role in 99Mo Production Research
 Under direction of NNSA, Argonne is supporting 

the development of three U.S. domestic non‐
HEU‐based technologies for production of 99Mo

⁻ Electron‐linear‐accelerator production from the 
(γ,n) reaction on 100Mo in cooperation with 
NorthStar Medical Technologies, LLC, Los 
Alamos National Laboratory (LANL), and Oak 
Ridge National Laboratory (ORNL)

⁻ Production of fission‐product 99Mo from an 
aqueous homogeneous reactor in cooperation 
with Babcock and Wilcox Technical Services 
Group (BWTSG) (work suspended)

⁻ D/T‐accelerator‐driven production of fission‐
product 99Mo in an aqueous LEU target solution 
in cooperation with the Morgridge Institute for 
Research, SHINE  Medical Technologies, PNNL,

ORNL, SRNL and LANL
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Argonne Electron Linear Accelerator Facility

 Located on the west end of the 
service floor of Bldg 211

 The accelerator facility was built 
in several stages as an addition 
to the existing facilities

 The control room and RF areas 
are located on the first floor

experimental area

accelerator

data acquisition

hot cell
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Facilities Associated with 99Mo Production Expts

 Located on the west end of the 
main floor of Bldg 211

RF area

control room

laboratories
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Mini-Shine Experiments

 Morgridge Institute for Research is developing the Subcritical Hybrid Intense Neutron 
Emitter (SHINE)

 99Mo produced by neutron‐induced fission of LEU in a subcritical aqueous solution 
reactor; uses uranyl sulfate due to more favorable neutronic properties

 Concept uses an intense DT neutron generator ~1012 n/s to drive a subcritical reactor
 ANL experiments use electrons incident on Ta or DU targets to produce the neutrons
 Argonne’s tasks in support of SHINE include

– Developing an understanding of solution chemistry under operating conditions
– Developing the Mo recovery and purification system
– Facility design
– Developing means for periodic cleanup of the recycled target solution

 SHINE Medical Technologies has a construction permit under review by the U.S. 
Nuclear Regulatory Commission for a facility in Janesville, WI

 SHINE signed an agreement with GE Healthcare to provide 99Mo once its facility is 
operational



Mini-SHINE Experiments

 Argonne’s mini‐SHINE experiment will irradiate aqueous uranyl sulfate solutions using 
an electron linac to: 
– Study the effects of fission on target‐solution chemistry and radiolytic off‐gas generation
– Demonstrate the recovery and purification of 99Mo from the irradiated target solution
– With the assistance of PNNL, sample off gas for Xe, Kr, and I

Phase 1
– Linac upgraded to 60 MeV; operated at 35 MeV; 10 kW beam power on the target
– 5 liter solution irradiated with neutrons generated through (γ,n) reaction in tantalum target
– Irradiate water / sodium sulfate / uranyl sulfate in progressive experiments
– The peak power in solution will be  0.05 kW/liter
– Produce up to 2 Ci of 99Mo

Phase 2
– Linac will be operated at 35 MeV beam energy and up to 20 kW beam power
– 20 liter uranyl sulfate solution will be irradiated with neutrons generated in a depleted 

uranium (DU) target
– The peak power in solution will be  1 kW/liter
– Produce up to 20 Ci of 99Mo

 Presently in Phase 1; this presentation is about calculations to support Phase 2
ARIA 2015   Knoxville, TN USA   15 April 2015
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Phase 1 Irradiation Vessels

 5 liter uranyl nitrate/sulfate solution in a SS 
304 vessel
 Large access port for gas analysis, flow loop, 
thermocouple, neutron‐ flux monitor, etc.
 18‐cm light‐water reflector/cooler
Phase 2 uses the same reflector vessel with a 
larger solution vessel inside (12.7 cm reflector)
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Mini-SHINE Phase 2 Experimental Vessels
 Drawing of vessels and target assembly
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Mini-SHINE Phase 2 Target

 Phase 2 of the mini‐SHINE experiments will use a 20‐liter uranyl sulfate solution
 Irradiation using depleted uranium target (clad disks with water cooling between)
 35 MeV electrons, 20 kW; front disks 2 mm thick, back disks 6 mm thick (includes 

cladding)
 Target and solution container inside shielded cell
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MCNP Model of Mini-SHINE Phase 2

 Electron beam incident from right

10.16 cm Pb

20.32 cm Pb

35.56 cm Pb‐glass window
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Activation Calculations
 Transport calculation performed with a special version of MCNPX v2.6.0 which 

directly tallies residual nuclides after high‐energy interactions
 Transmutation (buildup and decay) calculations performed with CINDER08
 CINDER08 uses neutron fluxes and residuals from model interactions

 Irradiation history has five 19‐hour irradiations at four‐week intervals with 20 kW of 
35 MeV electrons

 Results will be presented for both radionuclide inventories and DOE Hazard 
Category 3 sum of fractions (HC3‐SOF)

 As an accelerator facility, the linac is excluded by DOE from consideration as a 
nuclear facility, and reference to the HC3 limits is for comparison only

 Argonne’s Radiological Safety Program Description states that the Laboratory will 
use the special units of Curies and rem for activity and dose quantities

	
,
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Mini-SHINE Phase 2 Calculations

 Optimize position of target inside assembly (maximize fission rate in solution)
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99Mo Production – CINDER2008 vs CINDER90

 Uranyl sulfate irradiated with neutrons from the depleted uranium target
 Desired production 20 Ci of 99Mo
 Estimated time to production of 20 Ci = 19.3 hours (CINDER08 calculation)
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Cross Section Comparison – CINDER2008 vs CINDER90

 Higher fission rate calculated with CINDER90 is due to higher fission cross section in  
the 58‐67 meV energy group
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Activity Produced During Irradiation

 Total radionuclide inventory for the entire system
 About 90% of total inventory is in the solution, and about 9% in the target assembly
 Contribution from stainless steel solution vessels included with the shielded cell
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DOE HazCat-3 Sum-of-Fractions During Irradiation
 DOE Hazard Category designation accounts for biological hazard of nuclides
 HazCat‐3 designates nuclear facility vs. radiological facility
 Individual contributions shown for solution, target, remainder of system
 Contribution from stainless steel solution vessels included with the shielded cell
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DOE HazCat-3 Sum-of-Fractions During Production

 HazCat‐3 sum‐of‐fractions for the entire system
 Iodine isotopes dominate the sum‐of‐fractions out to two months after the last 

irradiation
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DOE HazCat-3 Sum-of-Fractions For Solution

 HazCat‐3 sum‐of‐fractions in uranyl sulfate solution ~ 7 after production of 20 Ci 99Mo
 Dominated by iodine isotopes (131I, 133I each have fractional contribution ~ 3 at 19 hrs)
 Balance of nuclides have SOF ~ 1 at 19 hrs
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DOE HazCat-3 Sum-of-Fractions For Solution

 Five irradiations at four‐week intervals – assume same solution used each time
 HazCat‐3 SOF largely decays away between irradiations
 Under 0.01 about 200 days after last irradiation ends
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Activation Calculations – Target Assembly

 Activity in the DU metal, cladding, and beam tube

1.0E‐03

1.0E‐02

1.0E‐01

1.0E+00

1.0E+01

1.0E+02

1.0E+03

1.0E+04

0 100 200 300 400

ac
tiv

ity
 (C

i)

decay time (days)

total

DU metal

cladding

beam tube



ARIA 2015   Knoxville, TN USA   15 April 2015

25

Activation Calculations – Target Assembly

 Fission products in the target disks and activation products in the cladding and 
beam tube / coolant tubes

 Many contributors – not one dominant nuclide
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Activation Calculations – Target Assembly

 HazCat‐3 SOF calculations for DU target assembly performed with CINDER2008
 Maximum value at end of 5th irradiation SOF = 0.67
 Target by itself would not be a nuclear facility
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Dose Rate Calculations

 Need to estimate dose rates due to target, vessels, shielded box after irradiation
 Transport calculation performed with the radiation transport code MCNPX/6 –

calculates neutron fluxes and residual nuclides after high‐energy interactions
 Gamma source rates extracted from CINDER08 output to form source terms for 

MCNP calculations of dose rates

 After the experiments are complete, the solution will be drained for processing 
(the processing equipment has its own lead shielding) and, after waiting for an 
appropriate length of time, remove the target into a lead shielding cask

 The beam tube is cut at the upstream end of the shielded cell and the target is 
pulled into the cask, which is put into position before irradiations start

 Then after waiting a few more weeks, open the shielded cell to remove the 
stainless steel vessels
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Dose Rate Calculations

 Radionuclide inventories calculated with CINDER are used to form a gamma 
source term for subsequent dose rate calculations in MCNP

 Dose rate calculated for electron beam target moved into a 10.16 cm‐thick lead 
shielding cask

side view
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Dose Rates – Target in Shielded Cell

 Dose rate at 30 cm 1 day (left) and 1 week (right) following the 5th irradiation
 Target still inside the shielded cell
 Higher initial dose rates on window side due to 76As (26.3 hr half‐life) in leaded glass

8.8 mrem/hr

1.7 mrem/hr

0.4 mrem/hr

0.3 mrem/hr
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Dose Rates – Target in Cask
 Dose rate at one week following the 5th irradiation – about 5 mrem/hr at 30 cm 

from shield surface nearest the target for a 10.16 cm‐thick lead shield (3.0 
mrem/hr after 2 weeks, 1.4 mrem/hr after 4 weeks)
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Dose Rates – Shielded Cell with Target Removed
 Dose rate at 30 cm one week following the 5th irradiation
 Dose rate still higher on window side due to 76As in leaded glass
 Dose rate 0.05 mrem/hr on window side, 0.03 mrem/hr on door side after 4 

weeks
0.4 mrem/hr

0.04 mrem/hr
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Dose Rates – Door Open
 Dose rate at 30 cm one week following the 5th irradiation
 Dose rate primarily due to 54Mn (312 day half‐life); largest activity from 51Cr, 55Fe
 Dose rate at window 98 mrem/hr after two weeks, 77 mrem/hr after 4 weeks

0.4 mrem/hr

41 mrem/hr

115 mrem/hr
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Dose Rates – Stainless Steel Vessels
 Dose rate at four weeks following the 5th irradiation for stainless steel vessels 

removed from shielded cell
 5 mrem/hr to sides, 3.6 mrem/hr upstream and downstream at two meters 

distance
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Dose Rates – Stainless Steel Vessels - Shielded
 Dose rate at four weeks following the 5th irradiation shown for 2.5‐cm Pb shield
 2.5 cm Pb more effective than 5.1 cm Fe, and has 2/3 the mass

shield dose rate 
(mrem/hr)

weight (kg)

5.1 cm Fe 7.47 993

6.4 cm Fe 4.47 1290

7.6 cm Fe 2.68 1610

2.5 cm Pb 4.85 658

3.8 cm Pb 1.99 1030

5.1 cm Pb 0.83 1430
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Residual Dose Rates – Shielded Cell
 The stainless steel vessels have been removed from the shielded cell
 Four weeks after the last irradiation
 Residual activation due to 74As (t1/2 = 17.77 d) and 59Fe (t1/2 = 44.5 d) 
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Summary

 Mini‐SHINE experiments will demonstrate a US domestic source of 99Mo using low‐
enriched uranium

 Radiation transport and transmutation calculations for the mini‐SHINE experiments 
were performed with MCNPX/MCNP6/CINDER2008

 Total activity in solution reaches maximum of 7 x HazCat‐3 threshold
 Total activity in target reaches maximum of 0.67 x HazCat‐3 threshold
 Target assembly can be safely removed into shielding cask one week after the last 

of five irradiations
 Stainless steel vessels can be removed from shielded cell four weeks after the last 

irradiation
 Experiments will produce 20 Ci of 99Mo (per irradiation) for technology 

demonstration
 Technology will be transitioned to the private sector


