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A.A, Sufier, AJM.L.G. de Batistoni y J. Botbol

RESUMEN

Se describe una técnica para medir el contenido de U-235 en soluciones
de sales de uranio por espectrometria gamma con detector de Ge(Li). Se elimi-
na el Ra-226 por coprecipitacion en S0,Ba. Se mide la actividad del pico de
186 keV, restandole a los valores obtenidos los correspondientes a un patron
analogo en un equipo multicanal. El limite de medicién es del 1% de incremen-
to de U-235 sobre el patron.

SUMMARY

Determination of uranium-235 by diferential gamma spectrometry.

A method for the determination of U-235 contained in solutions of uranium,
by gamma spectrometry with Ge(Li) detector is described. Ra-226 is copreci-
pitated in BaSO,. The activity at 186 keV is measured, substracted by the co-

rresponding of a standard. The detection limit is 1% of increment of U-235 over
the standard.

INTRODUCCION

La medicion de uranio 235 por espectrometria gamma ha sido estudiada en
minerales (1) con detectores de baja y alta resolucién. El problema es comple-
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jo pues no se encuentran picos especificos de este nucleido. Solamente
cuando el mineral no contiene la familia del Th-232, puede medirse el ura-

nio-235 por medio del pico de 144 keV.

En el caso de las soluciones que contienen uranio en las cuales no hay
miembros de la familia del Th-232, el problema es analogo y puede ser deter-
minado el contenido de U-235, midiendo la actividad de la solucién a 144
keV.

Se comenzaron ensayos con el fin de determinar una modificacion del con-
tenido isotépico mayor del 5% en estas soluciones. Se empleé detector de Ge
(Li) y los resultados indicaron que si bien se obtenia buena resolucidn, la e-
ficiencia era baja, lo que no permitiria llegar a una buena sensibilidad.

Estudiando los espectros de estas soluciones se comprob6 que el pico de
i86 keV se media con mayor eficiencia. El Ra-226 también emite fotones de
e<tz energia y como este nucleido es de la familia del U-238, es una interfe-
rencia en esta medicién. Por lo tanto se iniciaron ensayos para poder elimi-
narlo de las soluciones conteniendo uranio, de modo de poder medir solamen-
te el U-235 empleando el pico de 186 keV, sin interferencia.

Como el fin que se perseguia era medir la diferencia entre la cantidad de
U-235 antes y después de un dado proceso, se pensd usar una técnica que mi-
diera directamente esa diferencia. Para ello debia contarse con patrones de
composicién no solamente radioquimica, sino quimica también (por razones de
autoabsorcién) analoga a las muestras problema. De modo que haciendo el es-
pectro de la muestra problema y luego acumulando en negativo en el multica-
nal el espectro del patrdn se obtendria la diferencia de espectros. La diferen-
cia de actividad de cada pico es proporcional al incremento de la cantidad del
nucleido emisor (en el pico de 186 keV y sin Ra-226, es el U-235).

TRABAJOS REALIZADOS

Equipo empleado:

_Detector de Ge(Li) de 50 cc asociado a multicanal de 1600 canales, con
salida por registrador y maquina de escribir.

Preparacion de las soluciones standard:

Se empled (NO,),UO, al que se eliminé el Ra-226 por precipitacin con
Cl,Ba y SO H, vy filtracin. Se control$ la eliminacién por la técnica de Kirby
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El grado de eliminacién del Ra, coprecipitado en el SO;Ba, se compro-
b6 midiendo la actividad del pico de 186 keV antes, y después de la preci-
pitacién. Se comprobo que en el filtrado la actividad del Ra-226 es menor

de 0,5% respecto a la original.

Celdas empleadas.

Con el doble fin de incrementar la eficiencia y tener geometria constan-
te en las mediciones, se hicieron constrir celdas en forma de doble camisa
(ver figura N2 1) que se llenaban con la solucidn & medir. Se construyeron dos
celdas y se controld la igualdad, midiendo varias veces la actividad de una
misma solucién en ambas. La diferencia encontrada (7 %) fue usada en los cal-
culos cuando se empleaban las dos celdas.
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FIGURA N2 1
Esquema de la celda de medicién
A: vista corte perfil.

B: vista corte transversal,
C: detector.



Uso de standard interno:

Inicialmente se empléé como standard interno Hg-203 pero luego, al com-
probar que la eficienciadel equipo era suficientemente alta, y debido a que
el standard aumentaba mucho el fondo Compton en la zona de medicion, dej6
de usarse.

Técnica diferencial:

Se llena la celda con la solucién problema y se enrasa. Luego se hace la
medicién acumulando el espectro en la memoria del multicanal (es suficiente
con registrar el pico de 186 keV y la linea de base del mismo). Se lava la cel-
da, se la descontamina, se la llena con la solucién standard y se registra su
espectro negativamente en la memoria del multicanal. La diferencia da la ac-
tividad que corresponde al incremento de U-235 en la solucién problema.

Mediciones realizadas:

Se efectuaron una serie de mediciones de la actividad de soluciones de
U-235 puro y de soluciones con U-235+ U natural, con los siguientes resul-
tados {promedio de no menos de 4 mediciones cada una):

TABLA 1
ACTIVIDAD EN UNIDADES

. RVACION
mg U-235 ARBITRARIAS OBSERVACIONES

1,23 1752 U-235 puro

6,15 8996 U-235 puro

24,6 33108 U -235 puro
62,3 83400 U-235 + U nat.
112,3 141090 U-235 + U nat.

Se observa que hay excelente proporcionalidad entre la cantidad de U-

235 y el area del pico de 186 keV.

Se hicieron mediciones para ver la influencia que tiene el aumento de la
cantidad de U natural en la actividad de una cantidad constante de U-235.
Esto se puede observar usando la técnica diferencial. Se prepararon dos se-
ries de soluciones de U-natural con cantidades crecientes de éste. A una de
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las series se le agregb U-235. Las mediciones se hicieron por la técnica di-
ferencial. Se obtuvieron los resultados:

TABLA 2
CANTIDAD U NAT., U.235 AGREGADO | ACTIVIDAD EN UNIDADES
GRAMOS mgr ARBITRARIAS
1,18 12,3 17530
5,92 12,3 14860
11,88 12,3 16960

Se midié la precisién de las deteminaciones por la técnica diferencial
del incremento del 1 % de U-235. Se obtuvieron los siguientes resultados:

TABLA 3
F NATURAL ACTIVIDAD DIFERENCIAL U.235 0%
GRAMOS UNIDAD ARBITRARIA
1,18 176 230
11,8 1680 70
35,0 5200 153

DISCUSION DE LGOS RESULTADOS

La técnica empleada que mide directamente 1a diferencia de actividad en-
tre la solucién problema y el patrdn, es analoga a la usada en la fotometria, de-
nominada espectrofotometria diferencial. Por otra parte no es igual al método
de analisis de espectros llamado *‘stripping’’, pues este Gltimo usa un patron
para borrar picos que no interesan, mientras que en la espectrometria diferen-
cial se borra (no totalmente) el pico de interés.

Los resultados obtenidos indican que se puede medir con la misma preci-
si6n un bajo nivel de U-235 cuando estad acompafiado de alto o bajo contenido
de U-238 (Tabla 1). Eso era previsible pues la alta resolucién del detector y
la disminucién del fondo del espectro, que efectfia la técnica diferencial, ha-
cen que influya poco la presencia de otros niveles de radiacién, aunque len-
gan energia cercana a la que se mide,
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Se buscé el limite de deteccién del U-235. Como la medicién se reali-
za por una metodologia diferencial, se debe buscar la diferencia en conteni-
do de U-235 entre el patrén y la muestra. Las mediciones hechas con incre-
mentos grandes de U-235 (20- 100 % sobre el patrén) indicaron que en estas
condiciones se tenia buena precision. Se estim6 que esta precisién disminui-
ria mucho haciendo mediciones de incrementos menores. Los ensayos referi-
dos en la Tabla 3, indican que el 1% de incremento seria el limite de medi-
ci6n de U-235 en estas condiciones pues tienen una desviacion standard del

orden del 100 %.
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