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1. Introduccion

La determinacion de la composicion isotépica o itgrecimiento” de uranio es un aspecto de
gran importancia en la industria nuclear, tantaddes punto de vista del reprocesamiento de
materiales como del control de los residuos radiaeto de las salvaguardias nucleares, entre
otras aplicaciones.

Usualmente, dicha determinacién requiere de métamasosos (principalmente debido al
equipamiento requerido), complicados o laboriogost lo general basados en técnicas
destructivas 0 que requieren un cuidado especidiaegmreparacion de muestras, como la
espectrometria de masas o la separaciéon por HPLC.

Una posible alternativa al uso de dichos métodda aplicacion de la espectrometria gamma,

mas accesible desde el punto de vista del equiptonye a la vez, mas sencilla dado que es una
técnica no destructiva de analisis que puede apdicancluso directamente sin necesidad de
modificacion alguna de la muestra a medir.

Es comun, especialmente en el ambito de las savdigis nucleares, la medicion de isotopia de
uranio en muestras de diferente enriqguecimientoianél técnicas de espectrometria gamma
que utilizan la relacion de conteo de fotopicoslderentes isotopos del uranio, generalmente
de los isOtopos 235 y 238. Esta técnica es Utk pawmestras de uranio no irradiado, pero se
vuelve algo complicada en casos de uranio ya adaddebido a que los picos del is6topo 238
son ya dificiles de apreciar en el propio uranidrreddiado, dénde no existe el elevado fondo
provocado por los productos de fision y las intei@tes de la radiacion con la materia.

La opcidén que en el presente trabajo se desalyoflagiere como alternativa a las técnicas
previamente mencionadas es el estudio de monitbgequemado mediante espectrometria
gamma para la determinacion de la isotopia, camiea condicion del conocimiento previo de

la isotopia inicial del material, es decir, pre@hproceso de irradiacion, y del tiempo de

enfriamiento. La forma mas comun de medir el g@e&lguemado por espectrometria gamma (y
con ello poder conaocer la isotopia final) es relaando los is6topos del cesio 134 y 137. La
medicion de los is6topos de cesio permite detemnamnociendo el rendimiento de la reaccién
de fision y el enriquecimiento original, cual eepfiquecimiento del uranio irradiado medido.

No obstante, esta técnica presenta inconveniertes gplicarse en materiales que han sido
sometidos a una separacion quimica, previa dismycie molibdeno-99 (Mo-99) y han sufrido
un enfriamiento de décadas. Esto sucede debide dagguimica del cesio hace que éste se
pierda, en su mayoria, en el proceso usual pararaepl Mo0-99 de la matriz de uranio,
mediante disolucion alcalina. La relacion de is6®0fs-134 y Cs-137, se estima, se mantendra,
pero el is6topo 134 tiene un periodo de semidegimtédn demasiado corto (aproximadamente
dos afios), lo que sumados el largo enfriamientopéldida en el proceso de separacién llevara
a que el mismo no sea detectado en la espectrametri

A diferencia del cesio, el europio es un elemenierttmente insoluble en medio alcalino
cuando se encuentra en estado de oxidacion Il yleesuponer, permanece retenido junto al
uranio en la matriz sélida. Los isotopos 154 y @iBbeuropio presentan varios picos medibles
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en los espectros gamma y sus periodos de sematgsicibn son suficientemente grandes para
poder medirlos varios afios después del decaimittmaterial irradiado.

Es por ello que se desarrollé y evalud, en el tans® del trabajo aqui presentado y como
alternativa para su uso en procesos de reprocedange material irradiado que hayan sufrido
una disolucion alcalina y separacion del Mo-99, téwnica no destructiva y flexible en lo

respectivo a la muestra o fuente a medir paratierm@acion de la isotopia de dicho material
irradiado en base a la medicién de radiacion garemiida por los is6topos 154 o 155 del
europio y su relacion con el U-235 medido del misnamo, utilizando para ello un detector de
germanio hiperpuro (HPGe).

Dicho desarrollo implicé la realizacion de medi@enprevias que permitieran reconocer la

viabilidad de la técnica, luego la obtencion deregpnes mateméaticas adecuadas para la
evaluacion de los datos, con factores de correa@éerminados en base a calculo y simulacién

y, finalmente, la utilizacion de la técnica paradim#®n de muestras y la comparacion de los

resultados obtenidos con los que brinda la espretréa de masas.

El presente escrito se estructura en base a loiesigs objetivos:

Primero, describir el tipo de materiales que sergui estudiar y cuales son las motivaciones de
dicho estudio y su contexto.

En segundo lugar, analizar las caracteristicasrgksede la quimica del europio, de modo de
comprender que tan aplicable es una medida cuardif@or espectrometria gamma en base a
las propiedades quimicas de dicho elemento en adepo de disolucion de los blancos

irradiados.

Seguidamente, se hara mencion a las técnicas tEneera determinar isotopias y grados de
quemado resaltando sus virtudes y debilidadescighado una evaluacion de la aplicabilidad en

el ambito de interés del presente trabajo. TambBerdescribiran aspectos generales de la
espectrometria gamma y los procedimientos aplicadosl desarrollo y estudio de la técnica

aqui propuesta.

Luego, se analizara como se forman los dos isotdpositerés del europio en los reactores
nucleares durante la irradiacion en ellos, la pcomn por fision y la competencia con los
procesos de captura neutronica y qué tanto afettazelos resultados de la espectrometria
gamma.

Mas adelante, se describira el procedimiento prstpugqui y desarrollado en el transcurso del
presente trabajo, y sus fundamentos para, finaBmagar a una conclusién de la aplicabilidad
0 no del método propuesto para la medicion de cermidm isotopica de uranio irradiado a
partir de los resultados obtenidos durante el deladel presente trabajo de investigacion.
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2. Produccion de Mo-99 y otros radioisétopos

2.1 Aspectos generales

Con el objeto de producir algunos radiois6topoad&mentalmente de uso médico, diversas
instalaciones del mundo irradian, en reactoreskestigacion, blancos de uranio enriquecido.

Durante la segunda mitad del siglo XX cada vez ma&$ones se interesaron en producir Mo-99
para uso domeéstico o para su exportacion. Sin gyopan los afios '90 comenzd un proceso de
reduccion del comercio mundial de HEU (uranio de &nriquecimiento, por sus siglas en
inglés).

En octubre de 1992 el Congreso de los EE.UU. hieoanmienda al Acta de Energia Atomica
de 1954. Esta enmienda prohibe la exportacion dé pHta uso como combustible o blanco en
reactores de investigacion a menos que ciertasaones se cumplan:

(1) No existe posibilidad de utilizar combustible atetivo de LEU (uranio de bajo
enriquecimiento).

(2) Los EE.UU. estan desarrollando activamente un cetitide de LEU para ese reactor.

(3) Los reactores diseflados para HEU deben proveeridadude que, en cuanto sea
posible, un combustible o blanco de LEU se utiizam ese reactor.

Esto llevo al desarrollo de combustibles de sitiwiyi el reemplazo de las aleaciones de,\dil
HEU por materiales que garanticen mayor densidadiada necesidad de incrementar los
nacleos fisiles por unidad de volumen).

Hasta los afios '90, Argentina utilizaba blancosiidaio enriquecido al 90% en el is6topo 235.
Los blancos de HEU para produccién de Mo-99 estabastituidos por una aleacion de U-Al
(UAl,) similar a la utilizada como elemento combustible.

Sin embargo, las politicas internacionales de NwifBracion y la adhesion de la Argentina a

los tratados asociados a ella condujo a la neaksdiel@fectuar un cambio en el material nuclear
introducido en el reactor para producir radioisompbajando el enriquecimiento del 90% a
cerca del 20% de uranio-235.

El Tc-99m, hija del Mo0-99, es el is6topo radiactivoas extensamente utilizado para
aplicaciones médicas en el mundo, representanda maeos que las dos terceras partes de
todos los isétopos radiactivos utilizados en la=éiss Unidos

El M0-99 es un emisor beta cuya hija es el Tc-99sdopo Tc-99 pasa por un estado excitado
o0 de energia no fundamental, por el cual es comun pasen todas las hijas luego de un
decaimiento radiactivo por emision alfa o betappguwe por su duracion relativamente alta se
considera como un estado metaestable. De este rantks de la formacion del Tc-99, el Tc
pasa por su forma metaestable de energia mayda gie¢ estado fundamental (Tc-99m), por lo

! Molybdenum-99/Technetium-99m Production and Use; National Research Council (US) Committee on Medical
Isotope Production Without Highly Enriched Uranium; Washington DC, EE.UU., National Academies Press, 2009
http://www.ncbi.nlm.nih.gov/books/NBK215133/
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que emite radiacion gamma de 1411 keV con un periodo de semsdgegracion de 6,00¢
hora$.

El producto de dicho decaimiento es un radioisétdpoperiodo largo (2,111 x ° afios),
emisor beta de energia n@sbable de 84,6 ke

Mo > P™c +B ™+ Ve > PTc +y

Esta sucesién de desintegraciones se encuadraodde los equilibrios madre e hi
transcurridos unos siete periodos de la Gltimalees, luego de unas 42 horas. En este

como en todo equilibrio secul el Tc-99m formado decae con el perieg@arent de la madre.
Al principio, por el contrario,a formaciéon de tecnecio es mas veloz.

Dado que el Tc-99mresenta un periodo y energia indicados para $taejdn médice(para
unaeliminacién rapida del organismo y ubuena eficiencia de deteccion en centellead,
resulta de utilidad producirlo eartir del Mo-99 dado que la produccién ded@m puro para su
posterior transporte a centros de atencidbn médigaidaric una pérdida considerable ¢
is6topo por decaimiento. Para ello es que se atilios denominados “generadores”,
aprovechan elgriodo bastante mayor de la madre (en este cerca de66 horas) de moc
que la hija se genere en el propio lugar de apboaevitando las pérdidas importantes
radioisotopo por decaimiento

Por lo general, egenerador es una columna cromatografica de alUmira retiene ¢
molibdeno en forma de anién molibdato, N, en medio acido. Este anién se transform.
pertecneciato TcOluego del decaimieny, al presentar carga negativa unitaria, resultaos
adsorbido en alumina y puede eluirse con ciertaitidl mediante la inyeccion en la colun
cromatogréfica de una solucion salina. La soluodidtenida de la elucién en un vial es indic
para su uso en radiodiagnéstico médico. Por suputxtos los geeradores cuentan con
blindaje dado que la actividad del material (tattiwante el transporte como la operacion
elevada. Tipicamente, los blindajes utilizados femnmreducir la tasa de dosis a un met
algunas decenas @gs&v/h.

Solvente eluyente —

) Vial colector de eluido
Wenteo

Ballirna devidiin I Actividad de hija eluida

Actividad de la

madre adsorbids
=

Actividad de la
hija [generada)

Blindaje de plomo

Filtro

Fig. 2.1— Esquema tipico de un generador

2 Web del Laboratorio Nacional Henri Becquerel, Francia. Table de Radionucléides. Mo-99.
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2. 2 Irradiacion de blancos de uranio enriquecido

La produccion del is6topo Mo-99 se inicia con laadiacibn de blancos de uranio de
enriquecimientos que van desde los altos enriquestos (cerca del 90%) a enriquecimientos
bajos a moderados (20% aproximadamente), en gecenalneutrones térmicos con flujos
neutrénicos del orden In/cnfs. En ambos casos de enriquecimiento de uraniwptiuccion
de Mo-99 se puede efectuar por la propia fisioriLd2aB5.

Un método alternativo para producir Mo-99 se basaléombardeo de Mo-98, generandose el
Mo-99 por reaccién Mo-98(p)Mo-99. Este método produce Mo-99 de baja activielsubcifica

y no es usado ampliamente en el mundo. Comercidédmeh Mo-99 es producido a nivel
mundial por fisién del U-235, en base a la reactié?B85(n,f)Mo-99.

La fisién del uranio produce Mo-99 con un rendinepor fision de aproximadamente un 6%
para neutrones térmichses decir, éste es el porcentaje de atomos d#ldet productos de
fisibn generados que corresponden a dicho isétopo.

10

o1

REMDIMIENTO DE FISION {3:)

ia i asaal

? 85 a5 105 115 125 135 145 155
NUMERC MASICO

Fig. 2.2 — Rendimiento de fisi6én de U-235 y Pu-28%uncién del nimero masito

La cantidad de Mo-99 producida dependera del fhgotronico, la masa de U-235, su seccion
eficaz de fision para neutrones térmicos, el tiempalecaimiento del Mo-99 y el tiempo de
irradiacion en el reactor. Para el flujo neutronidpicamente utilizado, se alcanza un
rendimiento 6ptimo de produccion entre los 5 y &sdie irradiacion. Esto se debe a que al

® Fundamentals of Nuclear Pharmacy; Saha, Gopal B.; Sixth Edition; Springer; Cleveland, Ohio, EE.UU., 2010.

* Web del Centro de Datos Nucleares — obtenido en base a biblioteca JENDL-4.0 (JAEA), Japon.
http://wwwndc.jaea.go.jp/cgi-bin/nuclinfo2010?42,99

> passive Nondestructive Assay Manual — PANDA / Chapter 18, “Irradiated fuel measurements”; Phillips, J.R.; Los
Alamos National Laboratory; http://www.lanl.gov/orgs/n/n1/panda/
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aumentar el tiempo de irradiacion se produce sdlpaco mas de Mo-99 por dia (haciéndose
entonces practicamente invariable en el tiemp@fdidad producida) y esto a la vez comienza
a competir con el tiempo de decaimiento del Mo-99.

El corto tiempo de irradiacion provoca que apermagnmden del 1% del U-235 presente en el
combustible sea efectivamente quemado en el reacéomayor parte del uranio permanece en
la matriz del blanco de irradiacién y puede seupecada, ya sea éste de alto enriquecimiento o
de bajo enriquecimiento.

2. 3 Disolucion y purificacion de Mo-99

Existen basicamente dos formas de disolucion deblmscos irradiados para produccion de
Mo-99 por fision: la disolucion alcalina y la disolon &cida. Debido a que, en el contexto del
presente trabajo, el mayor interés esta en el cdamp@nto quimico del material durante las
disoluciones alcalinas (puesto que los andlisigesdizan sobre material que sufrié dicho
proceso) la siguiente descripcion estara referida enismas.

La disolucion alcalina es comdn en materiales qu#ienen aluminio o silicio. Este es el
proceso mas extensamente utilizado. El blancoiadadse disuelve en una solucion de NaOH,
disolviéndose también material del cladding, comocaso del Al. En caso de que,
efectivamente, exista aluminio, esto producira ahamo de sodio (NaAlg) asi como molibdato
de sodio (NgMoQ,4), ambos muy solubles. En estado sélido permanetaranio y actinidos
en general, asi como la mayoria de los productdsida exceptuando los metales alcalinos y
alcalinotérreos, el iodo, los gases de fision yneletos que pueden formar aniones del mismo
modo que el aluminio y el molibdeno.

En la disolucion de las placas debe disolversecip@tmente el Al presente. La siguiente tabla
indica la composicién de aleaciones comunes des@dlas en la industria nuclear (% en peso):

Designacion Cr Cu Mg Mn Si
AlI5052 0,15-0,35 0,1 2,2-2,8 0,1 -
Al6061 0,04-0,35 0,15-0,4 0,8-1,2 0,15 0,4-0,8

Tabla 2.1 — Aleaciones de aluminio en combustiplelncos de uranio de alto enriquecimiénto

Mientras que la primera aleacion es de uso com(Eueopa, la segunda lo es en los EE.UU. y
Argentina.

La estequiometria global de disoluciéon de alumato

® production of Mo-99 using low-enriched uranium silicide; Hutter J. C., Srinivasan B., Vicek .M, Vandergrift G. F.;
Chemical Technology Division; Argonne National Laboratory; Argonne, lllinois, EE.UU. - Proceedings of the 1994
International Meeting on REDUCED ENRICHMENT FOR RESEARCH AND TEST REACTORS. Publicacion: Agosto de 1997.
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Al + 0,85 NaOH + 1,05 NaNO; — NaAlO, + 0,9 NaNO, + 0,15 NH; + 0,2 H,0

Cumpliéndose la expresitn

mg Al

Tasa de disolucién ( ) =k - [NaOH]“5*

cm? - min
Siendo:

mg Al

k =5,26 a temperatura de ebullicién

cm? - min - M54

Siendo M molaridad de NaOH.

La solucion obtenida es filtrada para retirar 16Bdes suspendidos utilizando algin sistema
filtrante, para ser purificada por intercambio @milLuego, se pasa por una columna de alimina
que retiene selectivamente el anién molibdato, goed alli aproximadamente un 90% del
molibdeno producido en el reactor. Se lava la calrcon NHOH diluido vy, finalmente, se
eluye el molibdato con solucion concentrada dehmis mediante una solucion salina.

El filtro retiene el sélido que contiene el uragits productos de fision en general. Entre éstos
productos de fision, se presume, se retiene tagtam parte del europio (en sus diversas formas
isotOpicas, aunque aqui resultan de interés laspeé Eu-154 y Eu-155) como hidroxido
insoluble de EXf. En el caso de los materiales a estudiar en sépte trabajo, el filtro utilizado
para retener los sélidos consiste en una placaate amoxidable sinterizado.

2.4 Produccion de Mo-99 con HEU en el Centro Atomico Ezeiza

El 12 de agosto de 1985 se inicia en el Centro Atdrazeiza (CNEA) la puesta en marcha de
la instalacion para produccion de Mo-99 por fisirclear para poder satisfacer la creciente
demanda de dicho is6topo con fines médicos. Ekorige dicho emprendimiento esta en un
acuerdo argentino-aleman que implicé la transfésethe tecnologia de produccion desarrollada
en el Centro de Investigaciones Nucleares de Kdwsr

La instalacion es proxima al reactor RA-3 para mamgporte rapido y seguro del material.

Cuenta con cuatro celdas, dos principales y dodianes mas pequefias. En su interior se hallan
recintos estancos de acero inoxidable 316L. Debejalichos recintos la instalacion posee
tanques de recoleccioén de liquidos y gases radiacti

Los blancos irradiados estaban constituidos paraglale ndcleo de aleacion Al/U (YAEon
U-235 enriquecido al 90% (nominal), recubierto gsie laminacion con aluminio. Cada placa
contenia un gramo de is6topo 235 aproximadameritg,gramos de aluminio. Las dimensiones
de dicha placa eran de 13 cm de largo, 3,5 de anbtih cm de espesor.
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El tiempo de irradiacion de las placas estaba éasrd 08 horas (4,5 dias) y las 120 horas (5
dias) con un flujo neutrénico de 3 x*i@/cnfseg, seguido de 16 horas de enfriamiento en
pileta.

Para separar el Mo, las placas irradiadas se @hsobn caliente en un equipo adecuado en la
primera celda principal, conduciendo los gasesnitndgeno en el sistema de gestion de gases.

Luego de la disolucion se enfriaba la solucion nidie y se filtraba a través de una placa de
acero inoxidable sinterizado, quedando alli remidesiduos insolubles constituidos por
diuranatos, UQ Ru, Zr, Nb y lantanidos (entre ellos, los is6®gel europio).

El filtrado contenia el Mo como asi también alurtong Te, metales alcalinos y alcalinotérreos.
Por pasaje en columna de resina de intercambiodés retuvo el Mo.

El Mo obtenido se eluia en medio amoniacal hacisdgunda celda principal donde se
complejaba con tiocianato para formar MoO(S£N)

Luego el complejo formado se pasaba a través dealnmna de resina anidnica, reteniendo asi
el Mo que se eluia con solucion de NaOH a 50°Cgbausobrevenia una tercera etapa de
purificacion equivalente a la anterior.

Luego se ajustaba el pH del eluido a 3,5 y se barga una columna de alimina para retener el
Mo, lavandose con solucion de Hh@ustada a pH 3, con agua y luego conz NN, para
obtener el producto final de (NJ#100,.

El rendimiento del proceso estaba en torno al &#eniéndose una concentracion de actividad
de 3,7 x 1&Bg/ml (1 Ci/ml) y una pureza radioquimica de 99%\ttecomo MoQ>.
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3. Quimica de los lantdnidos y el europio

3.1 Caracteristicas generales

Los lantanidos estan constituidos por un grupo4lel&émentos que siguen en orden perio
al lantano, teniendo estos la caracteristica talida que en los se varlenandc los orbitales
electrénicos 4fcon los 14 electrones correspondientes al mismospbre la configuracié
electronica del lantano. EI nombre “lantanidos”deasociado a que los elementos de
conjunto presentan propiedades quimicas muy sigsilantre si y con el lanta

Las propiedades quimicas de los lantanidos estan fuerte vinculadas al tamafio del ion
siendo ésta la configuracidnasestable de los lantanidos en general. Por otrq ladtamade
“contraccion” de los lantanidos hace que los tareaf®los mismosean muy similares, con
cual es esperable que el comportamiento quimidoddntanidos tienda a ser muy semej:
entre todos los elementos del conju

El escandio y el itrio, pertenecientes al grupdli®, segun la antigua nomenclal) al igual
gue el lantano, presentan usualmente propiedadesicas comparables a los lantanidos
general, aunque en el caso del escandio (ele masliviano del grupo 3) el tamafio no sic
la regla de similitud de los lantanidos, sino gsiele radi mas pequefio.

Como regla general, la reactividad de los lant&atmayor que la de los metales de trans
y asemejable a la de los metales del gi2 (alcalinotérreos). Esta gobernada casi integran
por un unico estado de oxidacion (3+) con alguxaspiones (entre ellas, el Eu, dado qu
mismo puede alcanzar el estado de oxidacion 2-+mayor facilidad que el rest

Los lantanidos, en aguariman rapidamente complejos hidratados. Los hidasxprecipitan -
pH neutro a menos que exista en solucion alguntagemplejant:

et Nombre Simbolo  Atomo Mt Msk  Mep e
57 Lantano La by — [Xe] — 1.061
58 Cerio Ce 4f2hs? — 4f [Xe] 1.034
59 Prascedimio Pr 413652 —_ 4f= 4f 1.013
B0 MNeodimio Nd 4f16s5" 474 4 4f 0.995
61 Promecio Pm 4fbs= — 4f — 0979
62 Samario Sm 4fahs dfs 4% — 0.964
63 Europio Eu 4f b5 dfi 4fa _ 0.950
64 Gadolinio Gd 47565 — 4f7 — (0.938
65 Terbio Th 4 fubs? — 4 4f- 0923
66 Disprosio Dy df10pys — 4fe 4f4 0.908
67 Holmio Ho 4f11gg” — 40 — 0,894
68 Erhio Er 4f165? —_ 4 —_ 0.881
69 Tulio Tm 4f13s" 415 4fr2 _ 0.869
70 [terbio Yb 4f146st FYIUN VL — 0.858
71 Lutecio Lu 41454652 -_— 4fi1 — 0.848

Fig. 3.1- Algunas caracteristicas de los lantanfdos

7 Quimica Inorgdnica Avanzada; Frank Albert Cotton, Geoffrey Wilkinson; Limusa-Wiley S.A.; 1969
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Ocasionalmente, se utiliza para los lantdnidoselzothinacion “tierras raras”. Esto es porque,
antiguamente, los 6xidos (forma en la que se emi@rertomo mezcla estos elementos) se
denominaban “tierras”. A pesar de su nombre origiles lantdnidos no son tan raros en la
naturaleza.

El mineral mas importante como fuente de lantanieda monacita. En los minerales, en
general, la distribucion de lantanidos es tal gae Ce, Pr y Nd conforman el 90% de los
mismos, constituyendo el remanente el elementdoé yantanidos restantes. Es comuan que los
minerales contengan poco Eu, dado que debido aaswrniacilidad respecto a los demas
lantanidos para adquirir el estado de oxidacionégte puede hallarse ocasionalmente en
minerales del grupo del Ca.

3.2 Configuracion electronica y estado de oxidacion

Todos los lantanidos, asi como el Sc y el Y, foriaames de estado de oxidacion 3+. Algunos

de los lantanidos pueden presentar otros estadosidicion, pero siempre siendo estos menos
estables que la valencia caracteristica de 3+xisteacia de estados de oxidacion 2+ y 4+ esta
asociada, en parte, con la configuracion electednasumiendo que las capas f vacias,
semicompletas y completas presentan una espetahiilelad como sucede, en cierta medida,

en los elementos de transicion. Particularmente&Scel Y y La solo presentan el estado de

oxidacion 3+. Esto es, porque al perder tres @pes alcanzan la particularmente estable
configuracién de gas noble. El Lu y Gd también gdlsentan éste estado de oxidacion, debido
a que poseen las configuraciones estabfég 4f’. Esto implica que no puedan formarse iones
de menos de 3+, dado que los tamafios de los migs@itarian mayores y el ahorro en energia
de ionizacion resultaria menor que las energi@sutates o de hidratacion de las sales de los
iones 3+.

Se cree que los iones 2+ y 3+ mas estables estéiadss a la adopcién de una configuracion
electronica de la forma,ff’ o f“. El europio adquiere la form&dl formar un ion divalente, lo
que justificaria por qué es el elemento de losalddbs que presenta, por diferencia, la mayor
tendencia a pasar al estado de oxidacion 2+.

Las soluciones de Eu(incoloras) se pueden obtener de forma relativéenércil al tratar
soluciones de B{i(amarillentas a rojizas) con reductores como el MgFe o Zn. También es
posible hacerlo electroliticamente. Los trihalogeswude europio se descomponen por calor o en
presencia de hidrégeno para dar dihalogenurosar pas el europio al estado de oxidacion 2+.
Se conoce un gran numero de compuestos de eunogist@lo de oxidacion 2+, como el caso
de halogenuros, sulfato, fosfato, perclorato, hiid, carbonato, 6xido, sulfuro, seleniuro y
telururo. En general, los estudios revelan isoraordi con las sales del grupo 2, especialmente
del Bay el Sr.

El europio en estado de oxidacion 2+ en generaloegparable al Ba, siendo su hidroxido
ligeramente soluble en agua. De hecho, es postplarar el resto de los lantanidos del europio
(Il) por precipitaciéon de hidréxidos mediante anamoi libre de carbonato. La bibliografia
indica que, en general, el comportamiento de léhtdnde estado 2+ es comparable al de
compuestos similares del grupo 2, siendo los hido®x entre otros, compuestos ligeramente
solubles en agua (como ejemplo, puede tomarseseld= hidroxido de bario, cuya solubilidad
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en agua a 25°C es de 3,89 gramos cada 100 granaggidecontra los 109 y 112 gramos que
pueden disolverse en 100 gramos de agua para théxitos del sodio y el potasio,
respectivamente, en iguales condiciones; o los4tagramos cada 100 gramos de solucion, es
decir, mas de 60 gramos cada 100 gramos de agupugpgen disolverse de molibdato de
sodio).

GRAMOS DE Na_MoO . an 100 gramos de solucion

40k
<
o 3%
S
A
s
s
30 .
0 20 40 60 80O 100

TEMPERATURA EN °C

Fig. 3.2 — Solubilidad del molibdato de sdtio

Al igual que el Ba, su sulfato es insoluble y puatlizarse también para separarlo del resto de
los lantanidos.

Volviendo a la quimica de los lantanidos trivalsntes iones acuosos de estado de oxidacion
3+ se presentan ligeramente hidrolizados:

[M(H,0),1** + H,0 = [M(H;0),—1 (OH)]** + H30*

La tendencia a hidrolizar aumenta al aumentar glemd atdbmico en base a la contraccion de
los radios.

Como se dijo, el estado trivalente es el estadactenistico de todos los lantdnidos. Forman
oxidos del tipo LeOs;, que se comportan similarmente a los del grupbo2. 6xidos pueden
absorber agua del aire para formar hidroxidos, H)¢Ode estructuras hexagonales. La
basicidad de los hidréxidos se reduce progresivéaneon el aumento del numero atomico
debido a la contraccién de los radios. Los hidragidrecipitan en soluciones acuosas alcalinas
en forma de precipitados gelatinosos. Para alcdazarecipitacion completa de una matriz
compuesta por una gran diversidad de lantdnidosdgoodria ser el caso de un combustible

8 Molybdenum / Atomistry; http://molybdenum.atomistry.com/
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nuclear irradiado), particularmente en presenciaakano, se requiere pH elevado, por ejemplo
en el caso de que se utilice hidroxido de amorste debe estar en una concentracion de al
menos un 10% en masa.

El potencial de reduccién del Eual Ef* es de -0,35 V relativo a un electrodo normal de
hidrogend. Este potencial es mucho menor (en valor absolatodle los siguientes tres
lantanidos mas faciles de reducir entre esos dad@sde oxidacion: YBYb®": -1,35 V; Smi'/
snf*: -1,55 V; Tnd*/Tm?*": -2,1 Vv '°,

Esto confirma que el europio presenta mayor faiique el resto de los lantanidos para pasar
del estado de oxidacion 3+ al 2+, no obstante essigndo la condicion mas comun y estable su
estado de oxidacion 3+, lo cual explica por quéegserable que durante la disolucion de
blancos irradiados para produccién de Mo-99 noisel@, esencialmente, masa de europio
como hidroxido soluble Eu(ORl)al no haber, presumiblemente, condiciones paradaccion

del europio durante el mencionado procedimientdeéedentes en este sentido existen en las
pruebas realizadas de reciclado de uranio de cdibleuBsionado en la planta de produccion
de Mo-99 en Petten, Holanda, donde el residuo s&édredisuelve con carbonatos llevandose
la solucion formada el uranio presente y cantidagesciables de Ce, Cs, Ru, Sb, Sry Zr, pero
no estando contemplado, en publicaciones relacamael Eu entre los elementos que son
arrastrados en dicho proceso. Del mismo modo, esxidatos de actividades en los residuos
liquidos de diferentes etapas de purificacion srekperiencias de dicha instalacion, no estando
el Eu contemplado como un contaminante radiactintreelos listados. Se han medido
actividades de més de 8Ci (1,11 MBq) de Eu-155 en pequefias muestras eeigptado de
uranio luego de su disolucion en la instalacion LpiiRsentada en el punto 5.1 (del orden de 0,1
ml, es decir, 11.800 Mbg/l de Eu-155). No obstaatdre los residuos listados en la planta de
Petten, Holanda, se consideran cantidades de apedvw® MBg/l de Sb-125, 0,04 MBg/l de
Ru-103 y 0,0037 MBgq/l de Ru-186 Esto podria ser un indicio de que, si bien laidad de
actividad producida de Eu es considerable, estagrace en el solido y no pasa al residuo
liquido o lo hace en cantidades despreciables.

De todos modos, si bien el hidroxido de europif fifesenta una constante del producto de
solubilidad (Kps) extremadamente J4jde 9,38 x 18’, resultando en una solubilidad en agua
a 20°C de 1,538 x T0g Eu / 100g KO3, la literatura indica que, como ya se mostrd
previamente, el comportamiento general de los kido§ de lantanidos en estado de oxidacion
2+, al igual que los sulfatos, carbonatos y oxalagés similar a los elementos del grupo 2 de la
tabla periddica, siendo considerados ligeramentbles.

® The formal reduction potential of the europium (Ill) — europium (1) system, Larry Anderson & Daniel Macero,
Journal of Phyical Chemistry,. J. Phys. Chem., septiembre de 1963, 67 (9), pp 1942-1942.

10 Organic chemistry with lanthanides; Henri B. Kagan, Mitsuru Sasaki, Jacqueline Collin; Laboratoire de Synthese
Asymetrique; Universite Paris-Sud, France; 1988

Y padioactive Waste Treatment From Mo-99 Production Facility in the Netherlands; Rozé, M., Klaas, A., Hans, D.K.;
WM 01 Conference; Tucson, Arizona, EE.UU.; Febrero/Marzo de 2001.

12 Pdgina web de la Universidad de Carolina del Norte, EE.UU.
http://wwwd.ncsu.edu/~franzen/public_html/CH201/data/Solubility_Product_Constants.pdf

3 Handbook of Chemistry and Physics, 84th Edition, Chapter 26; Lide, David R.; CRC Press; EE.UU.; 2003.
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Todos estos aspectos sustentan lo que en la prmtieceria confirmarse en base a los
resultados obtenidos en el presente trabajo: aedifea de elementos alcalinos como el cesio,
cuyo hidroxido presenta una solubilidad en aguaD%C3de 300 g / 100 M| el europio
permaneceria retenido en su totalidad o en grandaesh el sélido durante la filtracién de la
solucion generada al atacar los blancos de pragiucie molibdeno en medio alcalino fuerte.

Cabe mencionarse que una ventaja del europio fetmsio como monitor de quemado es que
es un elemento no volatil (mientras que el seguname migrar desde el centro a la periferia
del nucleo del reactor), haciéndolo potencialmaitie como indicador de distribucion de
quemado de combustibles en reactor, aunque estxtasfavorable para tal fin se ve
contrarrestado por las predominantemente bajagi@sete emision gamma de los is6topos 154
y 155 del Eu.

Otro punto destacable es el hecho de que los caiblessde siliciuro no se disuelven
facilmente en alcali, por lo que se requiere el dsaxidantes como el,B,. Esto haria adn
mas certera la imposibilidad de reduccién del Ega@nbustibles de siliciuro, lo que permitiria
utilizar sin problemas la técnica propuesta aqgesjuiere reprocesar U al 20% que haya sido
irradiado en produccion de Mo-99.
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4. Espectrometria gamma para determinacion de isotopia de
uranio

4.1 Caracteristicas generales de la espectrometria gamma

Las técnicas de espectrometria gamma se basamadicion de radiacion gamma emitida por

diferentes radiois6topos. Al producirse el decamaeaadiactivo de un radionucleido (madre),

éste genera un nuevo elemento (hija) que puede mrasentar una configuracion de nucleo

estable. No obstante, independientemente de egtwjikel mismo puede presentar un estado
fundamental de energia o no presentarlo. El Ulteaso es el caso mas frecuente, y para
alcanzar el estado de energia fundamental dichoeel® emite energia en forma de un fotén de
radiacibn gamma.

Un mismo elemento radiactivo producto del decaitoigle una determinada especie radiactiva
puede presentar diferentes estados de energiat@spdundamental, por lo que puede emitir

fotones gamma de diferentes energias (o0 bien pgegsena sola o ninguna en el caso en que
pase directamente a su estado fundamental). E¢p@aije o fraccion de &tomos que emiten una
cierta radiacion gamma respecto al total de atapesse producen por decaimiento se conoce
como ‘“intensidad de radiacion gamma” y se sueleesgy en tablas como un factor que aqui
denominaremos “i". El conocimiento de dicho factws fundamental para poder hacer un

correcto andlisis de espectrometria gamma, dadéoqyee realmente llega al detector siempre

esta afectado por el factor en cuestion.

La forma en que funciona cualquier equipo de espmeiiria gamma puede explicarse
brevemente como sigue: Al emitir un fotdn, esteegyat una cierta energia al material detector
(por un evento unico, como por ejemplo un procescefiécto fotoeléctrico, o por eventos
sucesivos, como pueden ser efectos Compton m@ltiplsi toda esa energia es entregada
enteramente al detector, ésta puede medirse compolsmde tension o caida de potencial en un
sistema electronico, que se traducira en un escBlado que cada escal6n tendra una altura
proporcional a la energia, si se discriminan Iderdites escalones en funcion de la energia
entregada se podra clasificar cada evento seguanesgia traducida como altura de escaldn.
De este modo, un sistema de deteccion gamma chadds diferentes pulsos en regiones
conocidas como “canales”, que al ser calibradosan&slpatrones de energias conocidas en las
diferentes regiones del espectro permiten medietesgias de los fotones de una muestra a
analizar.

Los equipos para medicion de radiacibn gamma cofinetde hacer espectrometria son,
basicamente, de dos tipos. Por un lado, los ceatlres sdlidos, que al ser afectados por los
fotones gamma producen mas o menos luz en el rBhgwisible. Esta sefial de luz es
multiplicada en forma de pulso por tubos fotomlittgpdores (TFM). En funcién de la
intensidad del pulso el equipo clasificara en eiastg.a espectrometria gamma por centelleo
sélido presenta usualmente buena eficiencia, pem@a Wesolucion en energias. Los
centelleadores sélidos son de uso frecuente erctdets aplicados a la medicina nuclear,
principalmente en el campo del diagnostico por en&g. El material sélido més utilizado para
espectrometria gamma por centelleo es el Nal(Tl).

Por otro lado se presentan los detectores semictords, destacandose los de germanio
hiperpuro (HPGe, por sus siglas en inglés). Cuerdgor es la pureza del semiconductor (es
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decir, cuanto menor es el nimero de impurezas mesgemas ancha es el area sensible del
detector. En el caso del Si este ancho llega apgraslen de algunos micrones, por lo que no
es indicado para medir radiacion gamma. Sin embalgGe puede purificarse lo suficiente
para alcanzarse una region sensible de hasta e odél centimetro. Esta regidn es
relativamente pequefia, lo que hace que los de¢sotier HPGe presenten, amén de su excelente
resolucién en energias, una eficiencia apreciabitemaenor que los detectores de centelleo de
Nal(Tl). A diferencia de los detectores de centgllel fendmeno fisico aqui esta basado en la
generacion de un potencial en la region sensibied(eida al aplicar alta tensién) que cae
transitoriamente al producirse un evento de intédbacde los fotones con la materia por la
formacion de portadores de carga que migran a amuapolaridad. Esa caida de tension es el
pulso que se traducir4 en un escalon y, por endena cuenta en una determinada posicion
(canal) en el espectro. Los detectores de HPGieremcia de los centelleadores, requieren de
refrigeracion a 77K para su correcto funcionamignfoara evitar su degradacion. Por dicho
motivo deben estar permanentemente sumergidogrégario liquido si estan funcionando o se
les ha aplicado alta tension.
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Figura 4.1 — Comparacion entre la resolucién yieficia de un detector de Ge(Li) y otro de Naf('rl)

 Radiation Detection and Measurement (4th ed.); Knoll, Glenn F.; John Wiley & Sons Inc; EE.UU.; 2010.
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4.2 Detectores de diodo semiconductor

Una de las mayores limitaciones de los contadorgextores por centelleo es su relativamente
pobre resolucién en energia. Los detectores deceathictor tienen la capacidad de resolver
este problema.

Los portadores de informacion en los detectoresed@conductor estan constituidos por pares
electrén-hueco creados a lo largo del camino ritmrm través del material detector por la
particula cargada. Este par electron-hueco eslgde anodo, analogo al par idnico creado en
los detectores gaseosos.

Adicionalmente a una resolucion en energia supdosrdetectores de semiconductor pueden
tener un conjunto de caracteristicas deseables soroompacidad, tiempo relativamente rapido
de respuesta y espesor efectivo variable. Sus legae incluyen tamafos limitados (pequefios)
y elevada susceptibilidad a degradacion de su mesfoice debido al dafio inducido por la

radiacion misma.

Los detectores de semiconductor mas comunes saie Isicio y germanio, siendo los ultimos
mas ampliamente utilizados para deteccién de riddigamma.

4.2.1 Propiedades de semiconductores

4.2.1.1 Estructura de banda en sdlidos

La teoria de conduccion en soélidos se fundamentk existencia de dos bandas llamadas
“banda de valencia” y “banda de conduccion”.

La banda inferior o banda de valencia correspondeleatrones mas externos de la
configuracion electrénica del material constitugede la red cristalina que estan enlazados a
sitios especificos de la misma.

SOLAPAMIENTO

A

BANDA DE
VALENCIA

Energia del electrdn

metal semiconductor aislanta

Figura 4.2 — Bandas de conduccién, valencia y gt ellas para diferentes materiales.
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La banda superior o banda de conduccion represeatguellos electrones que son libres de
migrar a través del cristal. Los electrones en leatala contribuyen a la conductividad eléctrica
del material.

Estas dos bandas se hallan separadas por un ‘@s@’ tamafo determina si el material es un
semiconductor o un aislante (dicho gap no existeoeductores).

Para aislantes el gap es usualmente de 5 eV am&sras que para semiconductores ese valor
es considerablemente mas pequefio.

4.2.1.2 Portadores de carga

El proceso de excitacion no solo crea un electmladanda de conduccién (que de otro modo
se halla vacia), sino que también genera una vicencla banda de valencia originalmente

llena. Esta combinacién es llamada un par eledit@to y es fuertemente anéloga al concepto
de par idnico en gases.

Luego de su formacion, tanto el electron como ekcbitoman parte en un movimiento térmico
aleatorio que resulta en su difusion respecto atqpde origen. Esta difusion conduce a una
distribucion de las cargas en funcién del tiempo.

4.2.1.3 Migracion de los portadores de carga en un campo eléctrico

Si un campo eléctrico es aplicado al material senalactor, tanto el electron como los huecos
sufriran una migracion neta, combinacion de unacigad térmica de naturaleza aleatoria y una
velocidad lineal neta paralela a la direccion @ehpo aplicado.

Un hueco se mueve de una posicion a otra cuandsegirén abandona un sitio de valencia
para rellenar un hueco existente.

Mientras que los electrones se moverdn siemprenesentido opuesto al vector de campo
eléctrico, lo opuesto sucedera con los huecos guaugven en el mismo sentido del vector,
coherentemente con el comportamiento esperableuparearga positiva.

En los gases, como es sabido, la movilidad delémdrenes libres es mucho mas grande que la
de los iones positivos, pero en semiconductoresoldlidad del electron y de los huecos es del
mismo orden de magnitud.

4.2.1.4 Efecto de las impurezas y dopado

En un semiconductor completamente puro, el nUmereletctrones en la banda de conduccion
debe ser exactamente igual al nimero de huecoa barida de valencia. Este material es
denominado “semiconductor intrinseco”.

4.2.1.4.1 Semiconductores tipo “n”
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El silicio y el germanio son tetravalentes y, de e®do, se unen en red cristalina conformando
ocho enlaces covalentes simples.

Asumamos que una impureza pentavalente (grupo 1&btdéla periddica) es incluida en la red
cristalina en pequefias concentraciones (partesnpldn o menos). La impureza ocupara un
sitio adicional en la red cristalina.

Dado que existen cinco electrones de valencia raftea la impureza, existird un electron
sobrante que permanecera solo ligeramente ligdalonésma. Es evidente que tomara solo una
pequefia energia adicional retirar ese electronlieaalo a la banda de conduccién.

Las impurezas de este tipo son conocidas como fdetioLos electrones provistos por un
donor estaran ubicados muy cerca de la banda diiccion, en la parte superior del gap que
separa las dos bandas. Es decir que la condudigldatrica de un semiconductor dopado es
siempre mucho mas grande que la correspondiematatial puro.

A P Banda de conduccion
A Si g e
W = 5,4' 3, P Mivel del donaor
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fﬁ» N i/("'Elactrﬂn donor
7Nt o7
5 W '
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Figura 4.3 — Semiconductor con impureza donora.niveles de energia se acercan a la banda de ot

El efecto neto en un material tipo n es que se aremsituacion en la que el numero de
electrones de conduccién es mucho mayor que eateriad semiconductor puro, mientras que
el numero de huecos es mucho menor.

4.2.1.4.2 Semiconductores tipo “p”

El agregado de impurezas trivalentes (grupo 13adibla periodica) implica que un enlace
covalente permanecera insaturado. Esta vacangiamas ni menos que un hueco similar al
dejado en el proceso de formacion del par eledit@to. A estas impurezas se las denomina
“aceptores”.

Si un electron es capturado para llenar esta vacaggte participara en un enlace covalente que
no es idéntico al resto de los existentes en gtiatriun electrén participando de este enlace esta
ligeramente menos ligado que un electron tipicovalencia, ingresando en la normalmente
prohibida region del gap. Es decir que, en este, das niveles del aceptor permanecen cerca
del fondo del gap dado que sus propiedades solinméxa los sitios ocupados por electrones
de valencia normales.
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El incremento de huecos disponibles aumenta laapititbad de recombinacion con electrones
de la banda de conductividad (o sea, reduce el mid® electrones de conductividad en el
equilibrio).

Hueco aceptor .
W o v Banda de conduccion

W
i
8" a8 Nivel del
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= N 4 = Banda de valencia
1| :
sZ N
calt -

Figura 4.4 — Semiconductor con impureza aceptdmivEl de energia esta préximo a la banda de

valencia®®

De este modo, es claro que la minima conductividadrira para el material puro o intrinseco y
tanto un exceso de donores como de aceptores @dueal una conductividad mayor.

Se denomina “material compensado” a aquel formaoup semiconductor que presenta en

cantidades iguales impurezas de ambos tipos. Erimatompensado perfecto es imposible de

producir, dado que el mas ligero exceso de unasieripurezas respecto a la otra conducird a
un material tipo p o un material tipo n segun deaso.

4.3 Detectores de germanio para deteccion de radiacion gamma

El espesor de la llamada “regién depletada”, obregiensible del detector semiconductor, se
sabe, esta dada por:

1
d_(Z-s-V)E
"\ e-N

Donde V es el voltaje aplicado y N la concentracieta de impurezag la constante
dieléctrica y e la carga del electron.

Existen dos formas de incrementar la region defidetasensible. Una de ellas es mejorar las
técnicas de purificacion. En el germanio estasi¢ésnpermiten llegar a una concentracion de
10" atomos/cry alcanzandose asi una regién depletada de 10 mrtensiones aplicadas de
menos de 1000 V.

Las técnicas logradas en el germanio no han padidalcanzadas en el silicio, por lo que este
ualtimo no puede aplicarse a la deteccion de ragliegamma.
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Los detectores que son producidos de germaniopulipason usualmente denominados
detectores intrinsecos de germanio o detectoregedwanio ultrapuro o hiperpuro estando
disponibles de regiones depletadas de hasta \@Bnetros.

La otra forma para alcanzar la concentracion netaindpurezas es crear un material

compensado en el que las impurezas residuales alanckadas por concentracion igual de
atomos dopantes de tipo opuesto. Esta compensagipoede ser llevada a cabo simplemente
mediante la adicion de la cantidad apropiada damtepgporque el balance entre unos y otros no
puede ser alcanzado con absoluta precision. Paodvee esto se construyen detectores de
germanio-litio, Ge(Li).

Estos detectores deben ser continuamente mantemigijss temperaturas ain cuando no estan
en uso, en contraposicion con los detectores HR@&e pgeden mantenerse a temperatura
ambiente entre un uso y otro. En general, la pedace global de ambos tipos de detectores
incluyendo su resolucidn en energia y eficienciadeeccion es aproximadamente igual para
detectores de tamarios similares.

4.3.1 Caracteristicas operativas de un detector de germanio

Debido al pequefio valor del gap entre banda daeialey de energia en estos detectores, de
apenas 0,7 eV, la operacion de detectores de germarcualquier naturaleza es imposible a
temperatura ambiente debido a las pérdidas deumdnlinducidas por temperaturas. En este
sentido, un detector de germanio debe ser refdggpara reducir las corrientes de fuga al punto
de que el ruido no afecte su excelente capacidagsdéucion en energias.

La temperatura es reducida a 77 K mediante ladatcion del dedo frio del detector en un
termo tipo Dewar conteniendo nitrégeno liquido.

SOPORTE DEL
DETECTOR
PASAMUROS

ELECTRICOS = a‘_ TAPA
ALOJAMIENTO DEL EMPALME
PREAMPLIFICADOR > —

TUBO DE VENTEO _....—ﬂ-'!I INGRESODE

NITROGENO LIQ.

TAMICES

MOLECULARES “~— BOCA DEL DEWAR

Ls— DEWAR

SUPERAISLANTE

“=DEDO FRIO

Figura 4.5 — Detector sumergido en Dewar con néndgiquido
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Como se menciond previamente, los detectores dei)Gadében ser mantenidos en forma
continua a esta baja temperatura para evitar léstriddicion del litio que sucederia a
temperatura ambiente y arruinaria el detector.ePoontrario, esto no sucede en detectores de
HPGe, que pueden mantenerse a temperatura ambéietanto no se les aplique alta tension.

Los detectores de semiconductor deben ser colockht de un criostato al vacio que evita la
conductividad entre el propio cristal y el airecamdante. La forma de este criostato puede ser
variada en funcion de la aplicacion a la que sérdea el detector.

Debido a la posibilidad de condensacién de impwrgaseosas sobre la superficie del detector,
es fundamental mantener este vacio en el crioghiogreso de vapor de agua y otros gases a
través de sellos inadecuados del vacio es la caasg@omun de falla en detectores de germanio
que han operado durante un tiempo prolongado.

En todos los detectores de germanio se utilizanepcmnes eléctricas que impiden la
aplicacion de la tension si el detector no se lallatemperatura indicada, lo cual destruiria los
transistores del preamplificador.

La caracteristica destacable de los detectoresed®magio es su excelente capacidad de
resolucion en energia en el andlisis espectrosedecradiacion gamma. Los detectores de
germanio son claramente preferibles para el as@esiespectros complejos de radiacion gamma
incluyendo muchos picos. La eleccion resulta meobga cuando el espectro posee un

conjunto de unos pocos fotopicos espaciados ergi@ananas aun si es mas importante la

medicion de la radiacion que el andlisis cualitaten cuyo caso un detector de Nal puede ser
una mejor opcion.

4.4 Generalidades sobre el software utilizado (Genie-2000)

El software utilizado en el presente trabajo pdrandlisis de espectrometria gamma en los
equipos Canberra es el Genie 2000, provisto pfabeicante de estos equipos. A continuacion
se describiran brevemente algunos aspectos batdsncionamiento de dicho software, asi
como generalidades de andlisis de espectros gamma.

4.4.1 Modelo de pico

Con el objeto de encontrar picos y determinar seasa un programa de espectroscopia tiene
que ser instruido respecto al aspecto de los pRara ello se debe establecer algiin modelo de
forma de pico esperada.

Si la calibracién de forma es llevada a cabo coa cola de baja energia (Io que resulta
recomendado para picos gamma en un espectro qubtelreido con un detector de germanio)
los algoritmos suponen una funcién gaussiana clanesgponencial.
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En un proceso denominado “calibracion de formatjogapicos aislados bien definidos que
cubren el rango de energia de interés deben segides y se debe permitir al programa
calcular los centroides verdaderos, alturas y FWHidscomo sus parametros de cola.

Para espectros gamma, el continuo bajo el piccest rantes de calcular estos parametros
mediante una aproximacion del continuo con unalfeeta o un escalon.

Para obtener buenos resultados cada pico de cadibrdebe contener un area neta de al menos
20.000 cuentas.

4.4.2 Ajuste no lineal mediante cuadrados minimos

Para cada proceso de calibracion, el programaladt@s o cuatro “parametros de forma” libres
utilizando un método no lineal de cuadrados minimos

Supodngase una regién de pico con un conjunto deogpuwde datos conformado por, (x),
donde xes el numero de canal y los puntpsgn las cuentas para cada canabkse quiere
ajustar un modelo matematico a través de estoopua debe suponer la existencia de una
funcion F, que cumpla:

F(xj, a0, K,a,) = y;

Donde los diferenteq; son parametros libres a ser determinados porsteajEl método de
cuadrados minimos requiere que chi-cuadrado seenmies decir, se minimice la funcion:

X% = ZWL' [y = F(x, a)]?

Donde wes un parametro de peso relacionado con cada pésitmo de datos.

La cantidady definida es minimizada cuando, para todosxjos

0 2
X _ )
aaj

Este requisito produce un conjunto de ecuacionesltgineas que puede ser resuelto. Si la
funcion no es lineal con respecto a tgssiendo este el caso con los modelos gaussianons (c
cola exponencial) para la forma del fotopico, lacion puede linealizarse desarrollandola en
serie de Taylor, obteniéndose asi un sistema deieties lineales.

Mediante un procedimiento iterativo, conocido cdmeétodo no lineal de cuadrados minimos”
se procede a su resolucion.
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4.4.3 Calibracion en eficiencia

4.4.3.1 Cdlculo de eficiencia de pico

La eficiencia de deteccion de pico a una dada énergede definirse como:

e(E) =

T,"i-A K, Us
Donde:
€(E) es la eficiencia a la energia E,
C es el area neta de pico del pico de calibracion,
T, es el tiempo vivo de la medicion,

i es la relacion de ramificacion (también llamadadimiento) del nucleido de calibraciéon en
esa energia,

A es la actividad de la fuente en el tiempo deregfeia de la fuente (tiempo del certificado),

Us es un factor para convertir la actividad A de ®traidades de actividad a unidades de Bq (si
es aplicable), y

K €es el factor de correccion por decaimiento pareego la actividad A por decaimiento a la
actividad en el tiempo del inicio de adquisicién

En el modo interactivo del software, en las vergad®analisis, las areas de pico se determinan
en forma automéatica usando los métodos de céleuéveh de pico y funcién de continuo.

La eficiencia de pico debe ser calculada para ujuoto de picos simples bien definidos
usando una fuente estdndar de la misma geometiayde conteo esperable para las muestras.
Los picos deben cubrir todo el rango de energiatdess.

4.4.3.1 Cdlculo de la curva de eficiencia dual

Luego de que la eficiencia ha sido establecida pada pico de calibracién, la eficiencia de
deteccion como funcion de la energia puede repisende muchas formas. En la ventana de
analisis de espectrometria gamma, una de las faetlascionadas en el software de Canberra
puede ser descripta por una funcion polindbmicaderma:

In(e) = ) by [In (B)]
i=0
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Donde:
bi es el coeficiente a ser determinado por célculo
€ es la eficiencia de fotopico a la energia E, y

E es la energia de fotopico

Este modelo es llamado “de funcion dual” porquérestisponibles dos modelos separados: o
bien dos curvas, una para la region de baja engrgie para la region de alta energia, o bien
una sola curva.

om

.00

EFICIENCIA

0.000m

10 100 1000 10000
ENERGIA (keV)

Figura 4.6 — Curva de eficiencia tipo para detestale G¥F

Veremos luego que la eficiencia es un aspecto queera tenido en cuenta en el método de
andlisis propuesto aqui.

4.4.4 Localizacion de picos
Genie 2000 provee cinco algoritmos para la loceidade los picos en un espectro:

1. User Specified (especificado por usuario): es utod®mas indicado para espectros
donde sblo regiones especificas de ellos son et

2. Library (Simple) (biblioteca simple): es mas apegfu para situaciones en que los
contenidos del espectro son bien conocidos y nespsrable que la calibracion en
energia varie de espectro a espectro, lo cuale8rcen espectrometria alfa.

3. Library (Gamma-M) (biblioteca gamma-M): indicadorpaespectros donde son de
interés nucleidos especificos, especialmente djdieaespectrometria gamma de Nal.

4. Unidentified 2nd Diff (no identificados por deriveadsegunda): mas adecuado para
situaciones en que los contenidos del espectromaanocidos por adelantado.

5 Genie 2000 Spectroscopy Software — Operations Manual; Canberra Industries; 2006.
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5. VMS Standard Peak Search (busqueda de pico estMiM8): alternativa para la
combinacion de localizacién de picos no identifasgor derivada segunda y analisis
de picos por ajuste no lineal por cuadrados minimos

4.4.4.1 Localizacion de picos por Biblioteca (Gamma-M)

El algoritmo, a diferencia del procedimiento poblinteca (simple), incluye pasos para
determinar el fondo continuo utilizando una técreaerosion.

Durante la fase de localizacion, el primer pastaeteterminacion del fondo continuo. En este
paso, los fotopicos son erosionados hasta seridedual continuo para establecer un “espectro
de fondo continuo”.

Los ajustes de picos en la localizacion por Bibkat (Gamma-M) son efectuados utilizando un
modelo de pico consistente en una gaussiana pura.

La localizacion de picos desconocidos de la Bibetiat (Gamma-M) es un filtro digital que
suplementa las localizaciones por biblioteca. Pseddabilitada o deshabilitada a través de las
opciones de configuracion.

4.4.4.2 Método general de las diferenciales segundas

Un algoritmo de localizacion de picos por diferates segundas fue originalmente propuesto
por el Dr. Mario Mariscotfi®. Los conceptos originales luego fueron mejoradoslos
programas de andlisis SAMPO y SAMPOS8O. El algorittedocalizacién de Genie-2000 utiliza
una version ligeramente modificada del ultimo.

El valor del ancho de pico esperado es automéaticgnteterminado por el programa en base a
los datos de calibracién de forma para el especter analizado.

El algoritmo también contiene un test para la fodehpico. Las regiones donde el signo de la
diferencial segunda permanece sin cambios en urddpodemasiado grande del espectro se
clasifican como bordes Compton, siendo asi reclszemmo picos reales.

Si la opcion “Add to Existing Results” no esta nzta, los resultados de picos encontrados
sobreescribiran los resultados de picos existentes.

4.4.4.3 Test de nivel critico

Luego de que el pico es hallado y cuantificadotest de nivel critico es, en forma optativa,
aplicado. Este test determina si el area de picordgrada es realmente significativa en relacion
al continuo Compton bajo ella.

8 A method for automatic identification of peaks in the presence of background and its application to spectrum
analysis”, Mariscotti, M. Nuclear Instruments and Methods, 50 (1967) 189.
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La metodologia usada en el software esta fundacea la desarrollada originalmente por L.
A. Currie, donde el area neta de pico calculadaepsoftware resulta comparada con el nivel
critico de Currie, k.’

Cuando el area de pico es mayor gyeel pico no resulta rechazado, siendo lo contr@dgimo
suceder la condicion de que el area de pico ncagsmal limite.

4.4.5 Calculos de area de picos

La arquitectura de Genie-2000 provee dos algorittiifesentes para el célculo de areas de pico:
“Biblioteca (Gamma-M)” y “Suma/Ajuste No Lineal p&@uadrados Minimos”. Como regla
general, el algoritmo de “Suma/Ajuste No Lineal ftwadrados Minimos” es mas indicado
para analisis de espectros en Ge y cuando losnidagedel espectro son desconocidos.

4.4.5.1 Ajuste de drea de pico por Suma/Ajuste No Lineal por Cuadrados Minimos

4.4.5.1.1 Determinacion de los limites de la region del pico

Si los céalculos de area estan precedidos por wadidacién de pico “Especificada por usuario”,
las ROI marcadas en el espectro son utilizadaotab estan para los calculos de area del pico.
El algoritmo de calculo de &rea por suma/ajustéineal por cuadrados minimos tratara cada
ROI como un singlete. No se efectla analisis ddiphetie sin importar que tan cerca estén las
ROls entre si, o inclusive si las mismas estanrpupstas.

Si los célculos de area son precedidos por locifimade picos mediante biblioteca o por
localizacion de picos no identificados mediantermincial segunda, los limites de la ROI son
determinados en forma automatica previo a ejetogaalgoritmos de calculo del area.

En un multiplete se permiten hasta 16 picos y ensaha ROI se permiten hasta 512 canales.

4.4.5.1.2 Area de pico para picos simples no ajustados

El area de pico neta para un pico simple se casagan:
C=G—-B

Donde
S es el area neta de pico,
G es la suma de cuentas brutas en el ROI delpico,

B es el continuo

7 4 imits for Qualitative Detection and Quantitative Determination. Application to Radiochemistry” (Currie, L. Anal.
Chem., 1968, 40 (3), pp 586-593).
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Figura 4.7 — Areas de pico bajo la curva: fondoigrtas netas en el piLc?o

4.4.5.1.3 Area de pico para multipletes y singletes ajustados

Las areas de pico para multipletes y singletestagjos son calculadas usando las mismas
técnicas de cuadrados minimos no lineales.

Luego de que la envolvente ha sido optimamentdaajaslas areas de los picos individuales
son determinadas por integracién numérica. En uaadale los casos, el area de pico puede ser
expresada como:

Py =A,+ 4,
Donde
Aq es el area bajo la porcion gaussiana, y

A; es el &rea bajo la porcion de cola,

4.4.5.1.4 Busqueda en los residuos

Si la basqueda en los residuos esta habilitadauseara entre dichos residuos todos aquellos
valores de residuo que excedan el umbral de res&lugl residuo hallado no excede el umbral
en ningun canal dentro de la ROI, o si el residuoede el umbral pero la localizacién es
demasiado proxima a un pico existente no se afiatizdico.

'8 Genie 2000 Spectroscopy Software — Operations Manual; Canberra Industries; 2006.
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4.4.6 Identificacidon de nucleidos y calculo de actividad

4.4.6.1 Cdlculos bdsicos

La identificacion de nucleidos usa un formalismotrivial similar al desarrollado en
SAMPOB80. Dicho formalismo tiene en cuenta todaditesas de un nucleido ingresadas en la
biblioteca de andlisis con sus relaciones de raatfdn correctas.

El programa construye una matriz de posibles ifleationes comparando cada nucleido en la
biblioteca de analisis con los picos observados.

4.4.6.2 Correcciones de interferencias

En la Identificacion de Nucleidos con Algoritmo @erreccién de Interferencias, los nucleidos
identificados son examinados en busca de posiblgsmos de interferencias.

Un conjunto de interferencias se define como dosas nucleidos con al menos un pico en
comun que la busqueda de picos y las fases ddadlelwireas no han sido capaces de resolver
en picos multiples.

4.4.7 Procedimiento de analisis de espectros utilizando Genie-2000

En particular, en el contexto del presente trabajoanalisis de espectros gamma puede
efectuarse en forma sencilla mediante la simpkecsiin de la ROl (“regidn de interés”, por su
sigla en inglés) en forma manual para cada pieoaptencion de las cuentas netas en la misma,
dado que sdlo se necesitan las cuentas netas deatrmradioisétopo (es decir, U-235 y algun
is6topo del Eu, ya sea el 154 o 155) en algunmsigicos correspondientes, seleccionandose
para ello los mas convenientes.

Se vera mas adelante que la metodologia propugsfana requiere, o bien, evita el uso de
curvas de calibracion en eficiencia. Esto es poqmueden obtenerse picos de buena tasa de
conteo para los is6topos de interés en regionespniyymas del espectro donde la eficiencia de
deteccidn es practicamente la misma.

Los picos del espectro que se utilizaran estan cemdgdos en el rango que va de los 80 keV
hasta los 200 keV, dénde puede apreciarse claramemet la eficiencia del detector varia muy
pOCo en ese rango.
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u_ Efficiency Calibration Curves

Low Energy B Measured High Erergy

Figura 4.8 — Eficiencia del detector en funciéraenergia. Ventana de Genie-2000.

Al respecto de esto Ultimo, se vera luego que setwd una comprobacion experimental de la
escasa variabilidad de la relacion de tasas deeamt funcion de factores geométricos.

El procedimiento puede realizarse faciimente ensupocos pasos. Luego de colocada la
muestra en el detector y la adquisicion de dawgptiene un espectro que, para el caso de las
muestras analizadas, todas conteniendo uranio ritpuecimiento de aproximadamente 90%,
irradiado durante un periodo de 5 dias y sometidgd a un procedimiento de separacion de
molibdeno, es esperable que presente una formaimilar de una a otra muestra.

Como ejemplo se incluye aqui un espectro obterdda la primera solucién analizada.

Counts: 1109709 Preset: 500000/49411.07

[ [EOA | 2097152
=]
o]
ROI Index:
1572864 +
Datasource
|
1048576
524288 L“
0 | I 1
500 k1 0\({)0 1500
e
AUEHOEINED: HM: 0531 keV' Avrea: 2735408 £015% ﬂ
——- =
Activity: 21230 ui

Figura 4.9 — Espectro de U-90% irradiado contemiddiltros de produccién de Mo-99. Puede apreciarse
claramente el pico del Cs-137 remanente luego dedaracién de Mo-99 (662 keV) y los picos del Eu-
155 a bajas energias.
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Se incluye aqui, también, un acercamiento a lasspie 105 keV del Eu-155 y de 186 keV del
U-235, para apreciar su proximidad en el espeatroetacion a lo antedicho respecto de la
independencia de la eficiencia.

5331 : 12736 kY Counts: 2453 Presct_S00000/43411.07
————— — —
1144860
ROl Index: 8586451
286215 \_ﬂ
1 | ] | 1 | 1 | | | Il
T T T 1 T 1 T 1 \ T 1 f T T
100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 200 210 220 230 240
eV
P |
1572864
1048576+ |
5242881\ / A
0 | | 1 :
500 1000 1500 _
kel !.l
HLGLEOEINED PWHM: 1807 ke Arca: 18409 209X
[ Next | Muclide: KR89 Halichle: 216m
Energy: 12737 ke Yield: 1.36%
[Frev] Aduz 21437
442715+
354172+
265629_&\*&/%
177086+ N
| | ] | | | | | | | |
I [ I | I | I | I | I
160 165 170 175 180 185 190 195 200 205 210
keV

Figura 4.10 — Acercamiento a los picos de 105 #eMEu-155 y 186 keV del U-235. Se incluye un
acercamiento mayor al pico de 186 keV para podacar mejor su forma.

Una vez obtenido el espectro, un procedimiento l@igiara su andlisis se describe a
continuacion.

4.4.7.1 Localizacion de picos

Mediante el menu “Analyze”, seleccionando la opcifteak Locate”, se tienen diversas
posibilidades de analisis del espectro. Se eligi@ @l analisis la opcion de identificacién por
derivada segunda, descripta previamente en elutagtibre el software Genie-2000.
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Figura 4.11 — Opcidn de localizacion de picos madiaerivada segunda

4.4.7.2 Determinacion del drea de los picos

Nuevamente en el menu “Analyze”, puede seleccienangre las opciones de suma no lineal
por ajuste de cuadrados minimos o librerias (gaMipaambas descriptas previamente. Se
escoje la opcién de ajuste por cuadrados minimos.

!_Gamma - muestra 1 _ azul.CNF*

EEETTE = v als] —|ols]ula
| Idle | Channel: 790 nts: 194802 Preset: 50)

Acquire

Glear

ROI Index:
= =1

Datasource

[Prev ] [Next]

Figura 4.12 — Determinacion del area de pico me€iajuste por cuadrados minimos

4.4.7.3 Identificacién de nucleidos

Si bien este paso es evitable para el objetivorgseocupa, permite el reconocimiento de los
diferentes picos del espectro en funcion de cadkiuo identificado.

Cuando se elige la opcion “Nuclide Identificatiodéntro del menu “Analyze”, el software
Genie-2000 nos solicitara introducir o selecciomaa biblioteca para poder asi identificar los
picos hallados en el espectro en base a la infodmacovista por ella.
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Idle Channel: 790 nts: 194802
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s e |
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Figura 4.13 — Identificacién de nucleidos medidniltdiotecas de Genie-2000.

En este paso es indicado solicitar al softwareggreere un reporte. Mediante dicho reporte se
puede obtener informacién detallada incluyendoueleido hallado, los limites de la ROl y el
centroide del pico, la energia correspondientetroide y el area neta de la ROI, que es lo que

particularmente es de interés en este andlisis.
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Figura 4.14 — Vision general del reporte final, u@da informacion del espectro analizado.

Dado que el reporte identifica los nucleidos, dildioteca seleccionada es la correcta no sera

necesario utilizar tablas de energias gamma deedifes radionucleidos (o bien conocer esas

energias). En este caso, en particular, esto estestamente necesario dado que se conocen en
particular los radioisétopos de interés y sus daergNo obstante, puede aprovecharse el

resultado arrojado por Genie-2000 para corrobaraxistencia de los nucleidos buscados y asi

evaluar la tasa de conteo en los picos de interés.

4.5 Determinacion de isotopias mediante técnicas de espectrometria
gamma de espesor infinito y de relacion de picos

En este capitulo se desarrollard brevemente unesgmrial de analisis en el que se determina,
por medicién de radiacién, la abundancia fraccialalisétopos especificos de un elemento.
Estas mediciones son a menudo aplicadas a muestiasranio a fin de encontrar la fraccion
del isétopo fisil U-235, lo cual se conoce comuntmerpmo “enriquecimiento” del uranio
(dado que naturalmente el uranio 235 se encuentnae@ores cantidades que en los materiales
“enriquecidos” en €l) o “isotopia” del uranio.

En la naturaleza, el uranio se presenta en formaedeasétopos: el U-235 (0,720%), el U-234
(0,006%) v, principalmente, el U-238 (99,27%).

Cuando un material conteniendo uranio se irradiairemeactor (u otra fuente de particulas,
particularmente de neutrones) se pueden gene@s isthtopos del mismo, principalmente el
U-236 (por captura del U-235) y U-237 (por reacdigy2n) con el U-238). Es evidente que, en
materiales en los que el is6topo 235 es muy abtedanformacion de U-236 puede ser
apreciable.
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Bl Energla de rayos Intensidad especifica
gamma (keV) {gammals-g de is6topo)
21y 129.1 6.5 x 108
270.5 3.0 x 107
3278 2.7 % 107
23375 119.0 3.9 x 104
120.8 3.2 x 104
146.4 6.6 x 104
164.6 6.4 x 104
245.3 3.8 x 104
291.3 58 x 104
317.2 83 x 10*
34y 1209 54 x 108
35y 143.8 7.8 x 10°
163.4 3.7 x 10°
185.7 43 x 10°
202.1 8.0 x 10?
205.3 40 x 103
238y 742.8 7.1
En equilibrio 766.4 2.6 x 10°
con 234mpg 786.3 43
1001.0 7.5 x 101

Tabla 4.1 — Energias mas importantes de fotonesngapara los principales isétopos del urdfio.

La radiacion utilizada en las técnicas de medigidndestructivas por espectrometria es la
radiacibn gamma, la cual es ampliamente dominaddgpemisién del isétopo 235 (siendo

particularmente importante el pico de energia d& 7.&eV). No obstante, en muestras de
uranio de bajo enriquecimiento la radiacion X (¥/k es la componente mas intensa del
espectro de emision.

I I |
g6-keV 186-keV
RAYOS X u-235

93% ENRIQ.

CUENTAS

NATURAL
| | |

100 200
ENERGIA (KEV)

Figura 4.15 — Al crecer el enriquecimiento isotépiel uranio, el pico de 185,7 keV se vuelve mas
importante. Aqui, en un espectro de Nal(Tl) se canap tres grados diferentes de enriquecimi&hto.

Entre las técnicas usualmente utilizadas para nieastiopia de uranio en muestras se destacan
dos: las técnicas de espesor infinito y las tésmiearelacion de picos.

% The Measurement of Uranium Enrichment (Chapter 7); Smith, Hastings A. Jr.; Los Alamos National Laboratory,
EE.UU.
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4.5.1 Técnicas de espesor infinito

El procedimiento basico de medicion por esta téciioplica colocar un detector tras un

colimador frente a una muestra indicada. El endopiento se deduce de la intensidad del pico
de 186 keV de radiacion gamma correspondiente 2B%J-Si la muestra de uranio es de

longitud suficientemente grande solo una fracciéh tdtal de rayos gamma de la muestra
alcanzara el detector dada la propia absorcibnoslemateriales de la muestra misma. Esta
fraccion visible de la muestra es determinada paokmador, la geometria del detector y el

camino libre medio de la radiacion de 186 keV emmaterial de la muestra. El tamafio es
independiente del enriquecimiento debido a quedlterentes isétopos del uranio presentan
iguales propiedades de atenuacién. Si la profuddiia la muestra a lo largo del eje de

colimaciéon es mucho mayor que el camino libre medidos fotones de 186 keV en el material

de la muestra, todas las muestras de igual conmfodisica presentaran el mismo volumen

visible al detector, lo que se conoce como critdgoespesor infinito. Una limitacion evidente

de esta técnica es que, dado que el detector e guer” una profundidad de la muestra mas
que una cierta distancia, las mediciones siempresgperficiales (hasta una cierta profundidad).
Esto implica que el material medido debe ser isotbpente uniforme.

Compuesto Densidad (p) Camino libre medio Espesor
de uranio [gfcma} (cm) "infinito™ {cm)
Metal 18.7 0.04 0.26
UF; (s6lido) 4.7 0.20 1.43
U0, (sinterizado) 10.9 0.07 0.49
UQ; (polvo) 2.0 0.39 2775
U50g (polvo) 7.3 011 0.74
Nitrato de uranilo 2.8 0.43 3.04

Tabla 4.2 — Camino libre medio y espesores infin@n diferentes compuestos de uranio para fotames d
185,7 keV (U-235§°

En mediciones sobre uranio metdlico, considerarldeaso de una muestra de un solo
componente, todas las muestras de uranio puroiotetéhdran idénticos volumenes visibles.

En el caso de dos componentes, en el que el mastdaconstituido por uranio y el material de

la matriz de la muestra, la absorcién producidagpanaterial de la matriz es un factor adicional

en la medicion. Esto implica la necesidad de coroees matematicas por factores entre los
que estan incluidos coeficientes de absorcién llideda matriz, espesor del contenedor de la
muestra, etc.

4.5.2 Técnicas de relacion de picos

Para muestras cualesquiera que no cumplen la édndie espesor infinito es dificil corregir la
intensidad de los rayos gamma de 186 keV con @dihallar el enriqguecimiento. La técnica de



Paginal37

relacion de picos requiere la medicion de tasastdasidades de rayos gamma de los is6topos
principales. Conociendo esta informacion puedertsslel enriquecimiento de uranio.

En el caso mas simple de enriquecimiento de uréssa;omponentes Unicos de la muestra son
el is6topo U-235 vy el is6topo U-238. Si se tiena oredida de la cantidad de ambos (en base a
algun pico de espectro gamma que correspondaadas@one a alguno de ellos) es facil obtener
la isotopia de la muestra.

Sin embargo, si los is6topos U-234 o U-236 estésgntes en cantidades significativas (lo cual
generalmente sucede en el caso de materiales at@raariquecidos e irradiados) deberan
medirse otros picos gamma que involucren a eso®pe®. Por ende, las expresiones
matematicas se vuelven algo mas complejas.

El principal problema en las técnicas de relaciémpitos para determinar enriquecimiento de
uranio es conocer la relacién de fracciones de ®J23J-238. El pico mas intenso de la
radiacion gamma del U-238 se halla en el rango @®1D00 keV, y se obtiene de la hija
Pa-234m. Dado que el pico adecuado para medir Ue2&b ubicado en las cercanias de 186
keV, las diferencias de energias hacen inevitabladdterminacion de las eficiencias de
deteccion en los distintos rangos de energias unvadlos. Es decir, se necesita un patron de
calibracion para los diferentes rangos de enerdgaoptencion de una curva de eficiencias, lo
cual, a su vez, obliga a establecer aspectos desei@medicion como geometria de la muestra,
distancia fuente-detector, etc.

El método suele implicar iteraciones y, debido pesposiciones de picos (que en ocasiones
pueden contar con una relativamente mala estaai#ianedicion debido a la poca intensidad)
suele requerir también modelos de ajuste de las mlel espectro.

Las ventajas generales del método de relacionats pespecto al de espesor infinito son que el
enriquecimiento puede ser determinado sin el usest&éndares o la necesidad de conocer
constantes de calibracion dependientes de la gdamatlemas de que no necesita satisfacerse
el criterio de espesor infinito. Sin embargo, lasgpales desventajas incluyen una muy baja
intensidad en las hijas del U-238, la necesidadqidibrio secular entre el U-238 y sus hijas y
la necesidad de homogeneidad isotépica en la nauestr

Algunos fotopicos de diferentes radionucleidos puesliperponerse dada la proximidad de sus
valores de energia por lo que la diferencia entos @s menor al poder de resolucién. Un
ejemplo explicito de ello es la interferencia errdotopico de 185,7 keV del U-235 y el de
186,1 keV del Ra-226 con intensidades del 57,2%%3respectivamente.

Este problema puede ser facilmente manejado saddbmucleido de interés presenta otras
transiciones gamma con valores de intensidad ragemaAdicionalmente, la existencia de
equilibrio secular entre ciertos radionucleidosdauser de gran ayuda. En estos casos es
necesario un tratamiento matematico para extraercleentas netas contribuidas por cada
radionucleido. Es posible efectuar una relacionmeert Ra-226, el U-235 y el U-238 para
determinar isotopias de muestras ambientales. Asldaigpico de 185,7 keV para determinar el
U-235, pueden utilizarse el pico de 1001,3 keV (1,837%) del Pa-234m para determinar el
U-238. No es necesario conocer el Ra-226 por égigilsecular, dado que este puede saberse
mas facilmente mediante las transiciones de lodyatos de su cadena de decaimiento Pb-214
y Bi-214, usandose 295,2 keV (18,5%) y 351,9 ke®9,5%) para el Pb-214 y 609,3 keV
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(44,8%) y 1120,3 keV (14,8%) para el Bi-214. Seehasencial el uso de un contenedor
hermético en estas muestras durante 30 dias pitaia escape de radon que afecte el equilibrio
con el Ra-226. El U-238 es frecuentemente estimadodo las transiciones de energias de 63,3
keV (3,6%) y 92,6 keV (4,9%) de su hija directa,TéF234. Varias restricciones deben ser
aplicadas al uso de estas lineas debido a laeirgacias y la autoabsorcion.

A partir de un tratamiento matematico apropiadadpumpncluirse que la actividad de U-235,
siendo Ra-226 una interferencia?’es

C e
Ayzzs = 175 - (Z2) — 0,063 - Apazze

€186keV

Donde “c” es la tasa de conteog/ ta eficiencia. Luego, la actividad del U-238 paadedirse
con el pico de 1001 keV del Pa-234m y la isotopipugede conocer relacionando las cantidades
del U-235 y el total de U en base a la suma depest235 y 238.

Es evidente que, ademas de depender de la efmignotros factores, este método no es
aplicable a material irradiado, dado que el fondomga no permite medir los picos

considerados y, ademas, el U-236 debe ser detetmmastimado para hallar correctamente la
isotopia, por lo que no pueden relacionarse en dodinecta masas de U-235 y U-238

Unicamente.

Veremos mas adelante que las desventajas mencinadéo para los métodos de espesor
infinito como aquellos que relacionan picos del3%% U-238, se resuelven practicamente en
su totalidad relacionando un monitor de quemadolaomasa total de uranio en el caso de
material irradiado. EI método que se propone naiiezq, ademds, de curvas de eficiencia
(puede aplicarse a cualquier geometria, formaafisetc.), uso de colimadores ni geometrias
determinadas y es aplicable detectores gamma ge@apubrindar un espectro de energias
aceptable, incluso si la resolucion en energiagssnan elevada (es decir, podria aplicarse, por
ejemplo, un detector de centelleo).

No obstante, también veremos que el método reqelecenocimiento de ciertos parametros
con mucha certeza para que los resultados seandem esencia, de la isotopia inicial y el
tiempo de decaimiento), implica correcciones queedderan de las condiciones de irradiacion
del material (de los tiempos de irradiacién, fundatalmente) y su campo de aplicacion esta
limitado a ciertos materiales (por ejemplo, no@gable a muestras de uranio no irradiadas).

4.5.3 Monitores de quemado

Luego de un periodo significativo de exposicion dembustible en un reactor nuclear, las
emisiones del uranio y el plutonio son completamearimascaradas por la radiacion de los
productos de fision asi como de los componentasiodgtales activados y los elementos

Y.y, Ebaid, Use of gamma-ray spectrometry for uranium isotopic analysis in environmental samples, Rom. Journ.
Phys. Vol.55,Nos 1-2 P69-74.
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transuranicos que se generan como consecuengaogelso de fision y captura neutronica. Por
ende, la posibilidad de medirlos se complica yni@todos previamente descriptos se vuelven
dificiles de aplicar. En este contexto, han de ag@icadas formas de medicion indirectas
basadas en propiedades de los productos generagudalla irradiacion, siendo el caso mas
comun el uso de los productos de fision produci@ssos productos de fision se denominan
“monitores de quemado” dado que pueden indicarailagde consumo del material fisil en
funcién de la produccién de los mismos. Si bieprekente texto se centra en la medicién de la
radiacion emitida por ellos (particularmente laimathn gamma), se hara también una mencion
a metodologias que implican el uso de separac@matografica por HPLC.

Se define como “gquemado”, medido en porcentajetoimds, al nUmero de fisiones cada 100
nacleos de material fisil (uranio o plutonio) imllchente presentes en el combustible. La
“exposicion” es definida como la energia integrada se libera por fision en los nucleidos
inicialmente presentes en el combustible. Existerefacion de aproximadamente 9,6 GW-d/tU
cada 1% de grado de quemado, aunque esto camhbiaa@dn de la proporcion de plutonio y
uranio, dado que la energia media liberada panmfied es la misma para ambos.

Un aspecto importante en el uso de monitores dengde es el conocimiento de los
rendimientos de fision. Esto ya fue mencionado lenagitulo 2.2 del presente trabajo, no
obstante, se profundizaran algunos aspectos relis al concepto en cuestion.

En las reacciones de fision las fuentes principddesnergia son los elementos U-235, Pu-239 y
Pu-241 con alguna contribucién (en algunos caso$ fision por neutrones rapidos del U-238.

Exposicién
(GWd/1U) IJSU EJEU 23'}11“ 241 Pu
0 100.0 0.0 00 00
1.2 88.1 6.7 3.1 0.01
4.7 76.3 6.9 16.4  0.35
9.9 60.6 7.4 296 24
15.1 49.5 1.8 37.5 5.3
20.0 41.1 B.1 428 8.0
256 329 B.5 473 113
20.6 27.6 B.8 409 137
34.7 238 9.9 58.2 18.1
40.0 16.7 g3 353 187
46.%8 11.7 0.6 57.5 21.2

Tabla 4.3 — Porcentaje de fisiones totales en fumde la exposicién para un combustible de PWR de
enriquecimiento del 2,56%

Puede verse en la tabla 4.3 que para un combusipblele PWR, de enriquecimiento mucho
menor a uranio de alto enriquecimiento, para ur@BEgIOn equivalente a 1% de quemado
(segun las cifras mencionadas previamente) elipahgenerador de productos de fisién sigue
siendo el U-235. Es de esperarse que, para enmgeetos muy altos este nimero sea

2 irradiated fuel measurements (Chapter 18); Phillips, J.R.; Los Alamos National Laboratory; EE.UU.; 2007.
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practicamente el 100% por dos razones: la prinpenala cantidad relativa de U-235 respecto al
resto de los actinidos pero, ademas, porgue a bajgentraciones de U-238 la produccion de
Pu-239 serd minima y, como puede verse claramenia &bla, sélo el Pu compite en la

produccion de productos de fisién con el U-235eemmente el is6topo 239.

La existencia de un flujo neutrénico lento (laspenaturas de reactores de investigacion suelen
ser bajas, siendo del orden de 40 a 50°C en eldmlseactor RA-3 y el flujo neutrdnico, se
estima, es practicamente homogéneo en las posicaméradiacion de blancos) implica una
aun menor capacidad de produccion de plutonid@nfi@ipida del U-238.

Un espectro de material irradiado tipo de un PWR sufrié una exposicion de 32 GW-h/tU y
se le permitié un enfriamiento de 9 meses presetddorma de la figura 4.16.
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Fig. 4.16 — Espectro gamma de un combustible de BWiRexposicion de 32 GWd/tU y 9 meses meses
de enfriamientd?

Es interesante notar que apenas unos diez nuclsétomedibles en dicho espectro. Es decir
que para tiempos cortos de enfriamiento existermgpoeicleidos que puedan medirse, siendo
esencialmente imposible medir actinidos como eBB-Zun si estan presentes en porcentajes
elevados. Con respecto a este punto, la gran eed¢hjmétodo que se propone en el presente
trabajo es que el material irradiado presenta tienge decaimiento de mas de 20 a 30 veces el
indicado anteriormente y, adicionalmente, muchoslode productos de fision que podrian
afectar la deteccién y cuantificacion de los raditipos de interés son separados de la matriz
solida por la disolucion alcalina del Mo-99.
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Para la utilizacion de productos de fision como iteves de quemado en base a su generacion
de radiacion gamma es necesario que se cumplanaalgondiciones, con algunas salvedades
gue se haran luego de enumerar las mismas:

1) La seccion eficaz de captura neutrdnica dedodyztos de fision debe ser lo suficientemente
baja como para que la concentracion de los mismasdsbida exclusivamente a la fision de
elementos pesados y no a reacciones de capturasdseias.

2) El periodo de semidesintegracion deberia sgo lan comparacion al tiempo de irradiacion,
por lo que la cantidad de productos de fision priese habria de ser aproximadamente
proporcional al nimero de fisiones.

3) Los productos de fision medidos deberian prasgendimientos aproximadamente iguales
para el uranio y plutonio mayoritarios del combulsti Si los rendimientos resultan
sustancialmente diferentes el rendimiento de fesoefectivo dependera de la historia de
operacion del reactor.

4) Los productos de fisidn deben presentar rayosgade energias relativamente altas (500
keV o mas) si los mismos se utilizan para medirtmastibles irradiados sin desmantelar.

Estos ultimos dos aspectos no resultan de interés @bjetivo del presente trabajo, dado que el
material a analizar no presenta cantidades sigtifes de plutonio ni se hace la medicion en
forma directa desde un combustible, o bien, desglpriopios filtros que fueron procesados.

Si las condiciones son satisfechas, la actividalbwsleayos gamma medidos, A, es proporcional
al numero N de nucleos producto de la fision:

A=¢g-i-S-A-N-e™

Siendoe la eficiencia absoluta del detector, i el facterintensidad de la radiacion gamma, S el
factor de atenuaciér) la constante de decaimiento del producto de figidh el tiempo de
enfriamiento.

Luego, el quemado puede determinarse como:

% quemado (atomos) =100 [ﬁ%)

Siendo Y el rendimiento del producto de fision eestion y U el nimero de 4&tomos de uranio
inicialmente presentes.

En este contexto, el Cs-137 es el mas ampliamergptado de los monitores de quemado
debido a que su seccidén eficaz de captura neuréesc despreciable y el periodo de
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semidesintegracion de 30 afios, lo que evita eldesocorreccion por historia de quemado del
reactor, ademas de que su rendimiento de fisiGag®quivalente para el U-235 y el Pu-239.

No obstante, uno de los problemas presentados |[pGs-&€37 es su solubilidad en medio
alcalino: la mayor parte de los is6topos de Cs mgeins son arrastrados por la fase acuosa a
través de los filtros, por lo que el solido no eara la cantidad de Cs proporcional al quemado.

4.5.4 Método del Nd-148 como monitor de quemado utilizando espectrometria de
masas

La medicién del contenido de Nd-148 es el métods mxacto para determinar el grado de
gquemado. Los métodos no destructivos, en partidala@aspectrometria gamma, presentan la
importante ventaja de la simplicidad. Sin embatganedicién de Nd-148 por espectrometria
de masas es un método mas exacto.

En la espectrometria gamma, algunos emisores sseiénaplicables porque migran durante la
irradiacion (esto es, si se quiere conocer el qdenaa diferentes puntos o zonas del reactor o
en un combustible).

Por lo antedicho, la espectrometria gamma es, aidoeraplicada a medir el quemado en
muestras similares.

En el contexto de la espectrometria gamma pararmedmado, el uso de las relaciones de
actividades de productos de fision es, por lo gande mayor interés, en particular Cs-134/Cs-
137. En éste caso es fundamental un buen conoc¢orderias secciones eficaces del Cs-133 en
el flujo térmico, epitérmico y rapido, puesto queatir de él se genera el Cs-134. Ademas,
medir por esta via (la relacion de is6topos dabgesquiere de al menos tres afios de tiempo de
enfriamiento.

La medicion de quemado por via del Nd-148 por ddlilecion isotopica es mas exacta, pero
como contrapartida es un ensayo destructivo, maplejo de llevar a cabo y algo mas costoso.
Pero, ademas de la ventaja de la mayor exactitudétmdo de Nd-148 evita los problemas de
conocer aspectos vinculados al decaimiento. Otgajeeimportante del uso de Nd-148 es que
los rendimientos de fision para el U-235 (1,65%) #u-239 (1,66%) son muy proximos.

El analisis basado en Nd-148 requiere el corte dtemal irradiado (usualmente en pequefas
porciones 0 “cupones”) y su disolucién en HNOuego, se mide la concentracion de U y Nd
de una muestra diluida mediante espectrometriaagasn

El método de Nd-148 debe considerar que el Nd-ibfié wna seccion eficaz de captura de 440
barn, por lo que un 3-4% extra de nucleos de Nd{id&den generarse mas alla de los
generados por fision.
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4.5.5 Uso de relacidn de actividades para medir quemado

El quemado de combustible irradiado puede sermetado a partir de relaciones de algunos
is6topos producidos (o preexistentes) en el coriidestPor ende, utilizando la ecuacion de
actividad previamente enunciada puede relacionametividad de dos isétopos diferentes.

Los casos mas comunes de uso como monitores deaduoese un par de isétopos son el Cs-
134/Cs-137 y Eu-154/Cs-137. De nuevo, es claroequeaso de no poder utilizar is6topos del
Cs esta técnica se vuelve inaplicable y se reqeigcentrar otros isétopos indicados para tal fin.

El Cs-134 se produce en el reactor tanto por fis@mo por captura del Cs-133, por lo que se
produce por dos interacciones diferentes. Debidal@ la concentracion de Cs-134 en el
combustible es aproximadamente proporcional al raakddel flujo neutrénico. Dividiendo la
concentracién de Cs-134 por la de Cs-137, querestdinente proporcional al flujo neutrénico,
se obtiene una relacion que presenta proporci@thitiquemado. En la practica la relacion Cs-
134/Cs-137 presenta una dependencia practicaniesdd ¢on la exposicion.

Una ventaja presentada por el uso de la relaciérl58(Cs-137 es el periodo de
semidesintegracion del Eu-154, el cual es de 85 afintra los 2,06 afios del Cs-134, lo que
hace al Eu-154 mas independiente de los tiemposledgaimiento (por ejemplo, esto es
especialmente Util si un material es irradiado ggtu enfriado para volver a irradiarlo
posteriormente).

Las relaciones de actividades de isétopos son muté® sencillas de determinar que las

actividades absolutas dado que solo es necesarazeolas eficiencias relativas del detector

ante la muestra medida. No obstante, en los cadges mencionados las energias usualmente
utilizadas son lejanas en el espectro gamma, pguéy de todos modos, no es posible una
simplificacién que evite una calibracién. El usoatergias proximas puede resultar ventajoso
dado que en ese contexto la relacion de eficiempeiade ser practicamente igual a la unidad, lo
gue permite medir sin ningun tipo de calibraciéeva de eficiencias. Este ultimo es el caso del

método que se propone en el presente trabajo.

4.6 Isotopos del europio en espectrometria gamma

En la naturaleza, el europio se encuentra como5uylEu-153. Mientras que el segundo es
estable, el primero es radiactivo (emisor alfa) sorperiodo de semidesintegracion grande, de
4,62 x 10° afios, por lo que, inclusive, se lo ha consideestable durante mucho tiempo.

Al irradiar uranio en los reactores nucleares smlyce una gran diversidad de productos de
fisiobn. Los is6topos del europio, especialment®5d, 154, 155, estan entre ellos, resultando la
cantidad producida bastante importante. Por eraoat es marginal la produccion de Eu-151y
Eu-152, el primero por su bajo rendimiento de peodan por fisién, el segundo por ello y
porque no puede formarse por captura dado que-&#bEuwmo se genera.

La produccion de is6topo Eu-153 es importante yptédmlo es la de Eu-154, especialmente por
captura del primero, siendo menor la formaciénitteho por fision.
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El Eu-155 tiene un rendimiento de producciéon peiofi relativamente alto, al menos en
relaciéon al resto de los isétopos del Eu.

Desde el punto de vista de la espectrometria gamnmagde los is6topos de importancia es el
Eu-152, puesto que el mismo presenta una grandeantle picos medibles en practicamente
todo el espectro de energias gamma, lo cual loidaeécomo fuente de calibracion.

En lo que respecta a determinacién de quemaddpgmrtantes el Eu-154 y Eu-155 debido a
que se producen en cantidad apreciable (especi@meln Gltimo) y sus periodos de
semidesintegracion son del orden de varios ané848y 4,68 afios, respectivamente), por lo
que estaran presentes en materiales irradiaddsi@gm de varios afios de decaimiento.

En el contexto del presente trabajo son interesamgemas, dado que presentan fotopicos
medibles en el orden de 100 a 200 keV (105,3 kel paEu-155, 123,1 keV para el Eu-154),
donde se encuentra el fotopico mas importante €23%J(185,7 keV). Esto permite, a priori,
obviar la, a veces, complicada tarea de obtenercunaa de eficiencias (y depender de la
geometria y demas propiedades de la muestra a)medir
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5. Instalacion, propdsitos y equipamiento

5.1 Propositos y antecedentes de la instalacion LFR

La instalacion LFR (Laboratorio Facilidad Radiogiga) es un laboratorio radioquimico
multipropdsito que esta constituido por dos sestgmencipales, denominados Celdas Alfa-
Beta-Gamma (CABG) y Laboratorio de Ensayos Radmguis (LDER). Mientras que en el
primero el objetivo principal es el reprocesamiaitamaterial nuclear irradiado, en el segundo
existe equipamiento radioquimico diverso que pe&rmitalizar mediciones de emisores alfa
(cdmaras alfa, con posibilidad de hacer espectréajiebeta (centelleo liquido y contador
proporcional) y gamma (centelleo sdlido, detectol®semiconductor de germanio hiperpuro,
uno con ventana de Be para bajas energias), longpleea que la instalacion cuenta con el
equipamiento adecuado para la realizacion del estlel interés y, a la vez, se encuentra
durante el desarrollo del mismo en condicionesaipes favorables debido a que su principal
proposito brinda la posibilidad de contar con maténdicado para realizar las mediciones.

Previamente a la actual funcion del laboratorio GABste fue utilizado para la medicion del
grado de quemado de los combustibles disefiado€BEA para el reactor australiano OPAL
(INVAP). El método utilizado para dicha mediciérefla irradiacién de placas y su disolucion
en celdas para luego determinar el quemado medneadimio producido durante la fision,
medido por técnica de HPLC y espectrometria de sffagn el transcurso de algunos afios las
tareas del LFR se concentraron en el laboratorieRDMediante el reacondicionamiento del
laboratorio CABG, en particular de sus celdas (olesgninacion, adaptacion, recambio de
equipamiento, disefio de equipos y montaje de lasmog) se prepard éste sector de la
instalacion LFR para la tarea de reprocesamiento.

La determinacién de quemado por Nd-148 fue efeetwsdla instalacion LFR a principios de
los afios 2000. Cupones de combustible de silidararanio al 20% de enriquecimiento fueron
disueltos en celdas radioquimicas para luego datarrfa compaosicion isotdpica del uranio en
los isétopos U-235, Pu-239 y Nd-148 por espectrdméde masa por ionizacion térmica.

Absorbancia
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Fig 5.1 — Separacion de U+Pu y Nd en funcién éehtio de retencién mediante HPET.

2 THE LFR FACILITY (CNEA) FOR BURNUP DETERMINATION IN URANIUM SILICIDE FUELS 20% 235U; C.Devida,
E.Gautier, D.Gil, A.Stankevicius; Comision Nacional de Energia Atémica; 2002 International Meeting on Reduced
Enrichment for Research and Test Reactors, Bariloche, Argentina, November 3-8, 2002
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Luego de la disolucion en celdas, una alicuotassesferia a caja de guantes donde se real
una separacion por HPLC. Las fracciones recolestddaNd por un lado y U+Pu por otro e
cargadas en filamentos de renio paidlisis isotdpico.

Mediante mezclado previo a la cromatografia concsohes afiadidas certificadas d-233 y
Nd-150 (practicamente no presentes en combustibléadyess se puede aplicar el principio
dilucion isotdpica para determinar el contenidados isétopos.

Actualmente la instalacion LFR sufri6 modificacisnen funcion de su objetivo princig
(reprocesamiento) que impiden la aplicacion de é&tamica. No obstante, su realizac
tampoco se veria justificada, daque las mediciones de isotopf@cesarias pueden
realizadas sin determinacién de grado de quemad@nte espectrometria de masas -MS).

Sin embargo, eatoperacion no puede ser realizada por la progialation ' se justifica su
solicitud para un preciso balance deasas y control de salvaguardias pexo ocasione no

resulta de caracter practipara un control ¢ las masas que ingresan y egresan del proce
forma rutinaria, especialmente desde el punto dgavdel control administrativo y ©
conocimiento global de lmarcha del proceso en

La técnica propuesta en el presente trabajo perestenar con buena aproximacion
isotopias con tiempos de medicién del orden dei@ 0 menos.

LABORATORIO DE DESARROLLO Y ENSAYDS
RADIODQUIMICOS

31l. Salo de medicién de rodiacion

31 bis. Sala de balanzas

32, Trotomiento finol de muestraos
33 Trotomiento primorio de muestras

LABORATORIO DE CELDAS ALF& BETA GAMMA

44, SAS,

43, Galeria Restringido
46, Galeria Operativa
46. bis. 5.AS5.

48, Yestuorio

I. Celga 1

II. Celda 2

1I. Celda 3

IV, Campana rodioguinica
W, Cajo de guantes

WI. Camparna redioguimica
VII. Companse rodioguimice
WIIl. Campana rodioguimica

Locales con material nuclear

Fig 5.2 —Plano del laboratorio LFR y subdivisiones. Se iadisombreadas las areas donde puede ¢
material nuclear.

La instalacion LFR es una instalacion Clase | deth¢ principalmente, al reprocesamientc
material nuclear irradiado. Dichamaterial nelear se encuentra en forma de s0|,
precipitados durante el proceso de separacion diévdeac, retenidos en filtros de ace
inoxidable sinterizado. El enriquecimiento de losneros combustibles irradiac (y placas
para produccién de molibdel en el reactor RA& del Centro Atdbmico Ezeiza era de 90%
is6topo 235 y, durante el desarrollo del presefitdio uranio fue procesado por la instalac
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Existen ciertos parametros cuyo conocimiento egrde utilidad durante la operacion normal
de la instalacion. Entre ellos, se destacan laartrecion de uranio en la solucién obtenida por
disolucién de los sélidos contenidos en los filtdesacero inoxidable y la isotopia del uranio,
puesto que la misma no es exactamente del 90%dp, gae el material resulta irradiado, la
relacion entre el isétopo fisionable (U-235) y &dto varia respecto a los valores nominales de
los blancos de irradiacion. Estos dos parametno$uswlamentales para el control de masas que
ingresan asi como las que salen del proceso. Bar&slo, se cuenta con informacién valiosa
para el control administrativo (del riesgo de crtad, que depende fundamentalmente de la
masa de isotopo 235), el balance de masas detédaitién y la informacion concerniente a
salvaguardias nucleares (por ejemplo, para aprakimes a la diferencia entre lo declarado por
el remitente y lo realmente encontrado por el dasirio).

No obstante, la obtencién de dicha informacién pupresentar tiempos que, en ocasiones
(especialmente en lo que respecta al control adtrativo) pueden resultar mayores a los
deseables dado que, mas alld de la toma y preparas las muestras, las mediciones
correspondientes no pueden ser realizadas poogibdaboratorio.

Por ello, una buena aproximacién a los mismos empds relativamente cortos la brinda la
espectrometria gamma. La medicion de las cantidddes6topo 235 en una muestra por
espectrometria gamma en un detector de germanarphip puede efectuarse, usualmente
(dependiendo de la muestra), en un plazo de ucatieestadistica aceptable para un control
rutinario. Conociendo la isotopia, puede sabersbitn la concentracion de uranio total y, asi,
extrapolar los resultados al total hallado. Sin @mb, la determinacion de dicha isotopia con
un grado de incertidumbre aceptable para cuartiibade material nuclear debe efectuarse
mediante espectrometria de masas, por lo que faaphustalacion no esta en condiciones de
realizarla y dicha tarea se encomienda a un ter&ttgen ésta Gltima, asi como la medicion de
concentracion (efectuada por método de Davies yy)Gpara fines formales, como la
declaracién de masas de salvaguardias, requieréaguedicién sea llevada adelante por un
laboratorio con métodos certificados, resulta dedat la aproximacion de ambos parametros
para el conocimiento del funcionamiento de la etddisolucion, una primera aproximacion a
las diferencias de masas entre lo declarado y lladway el control administrativo de masas
para evitar criticidad en la instalacion.

Por lo antes expuesto, es de especial interés sdrrdio de un método que permita,
simultdneamente a la medicion de la concentrac®rurdnio en las muestras tomadas, la
determinacion de la isotopia dentro de un margeptable de error.

5.2 Breve descripcion del proceso de recuperacion

La separacion en fase sélida se ha vuelto muy cdewe, especialmente a escala de
laboratorio: reduce el consumo de solventes, egdadp no requiere de equipamientos
complejos o partes moviles. Esto la hace partimgate Gtil para operar en el interior de una
celda radioquimica, a lo que se adiciona que supusmle mejorar los rendimientos de
recuperacion (los datos obtenidos experimentalmiadiean categoricamente la veracidad de
esta afirmacion: los rendimientos alcanzados estdérencima del 95% de uranio purificado
obtenido al final del proceso respecto al cargadootumnas).
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Publicaciones recientes indican que estos procestasian comenzando a ser aplicados o, al
menos, considerados en plantas de produccién d@9vthirante la etapa de purificacion en el

reprocesamiento de uranio, como se puede inferpulidicaciones recientes de la planta de
produccién de Petten, Holanda (Nuclear ResearciCandultancy Group).

Los sustratos poliméricos presentan una gran eesist a un variado rango de pH vy resisten,
ademas, dosis importantes de radiacion sin seadtie, al menos en forma apreciable.

El uso de resinas poliméricas se fundamenta edetuada capacidad para retener extractantes
organicos polares, siendo que su porcion de carddte organico se vincula al polimero y su
porcion mas polar queda expuesta a la retenciamd®luto polar (en este caso, el uranilo).
Estas resinas tienen una capacidad de toleraregaéotremos de pH que los sustratos basados
en silica no pueden.

La resina Amberlite XAD-7 fue seleccionada parditalcon una adecuaciéon que implicé una
carga del solvente o “impregnacion” de TBP pordenica de la “via seca”, embebiendo la
resina en el solvente organico y luego evaporahdroeso mediante un equipo rotavapor).

El uranio retenido como 6xido de uranio (V) en fiisos de acero inoxidable sinterizado es
disuelto en acido nitrico concentrado. Por unaciéaade oxido-reduccion, este produce nitrato
de uranilo (VI) hidrosoluble.

3 UO, + 12 HNQ~ 3 UO,(NO5), + 6 NG, + 6 HO

Si bien se esperaba que la reaccion pudiera sentaoy, por lo tanto, producirse elevaciones
importantes de presién por la produccién de oxidesnitrégeno, en la practica esto no se
verific6. De hecho, si bien la instalacion fue atiolonada para la disolucion en caliente (se
instal6 un sistema calefactor en el disolvedor, posibilidad de recambio de resistencias, lazo
de control de temperaturas y bafio circulador adoad condensador), los resultados obtenidos
durante dicho proceso indicaron que no existerrafifdas comprobables entre la disoluciéon a
temperatura ambiente y el uso de temperaturasistgsea los 50°C.

El TBP es un solvente indicado para separaciénal@al Si bien es cierto que el plutonio tiene
un coeficiente de particibn aceptable en TBP (edr,dee retendra junto con el uranio), la
cantidad producida del mismo en la generacionstgbpo 99 del molibdeno en el reactor es
usualmente poca por el corto tiempo de irradiac&nflujo neutrénico lento y el elevado
enriquecimiento en U-235.

Los procesos de reprocesamiento implican operagieneforma remota y, adn asi, muchas
veces requieren un tiempo prudencial de decaimiestando los filtros procesados en el orden
de los 20 a 30 afios. La primer purificacion (dade se efectian dos procesos de purificacion
por lote) se llevo a cabo en una celda radioquindoade se extrajo la gran mayoria de los
productos de fision, destacandose el Cs-137 y-8DSfesde el punto de vista de la dosis a los
operadores y el riesgo radiolégico. La espectrdmg@amma indicé una presencia importante
de los isotopos 154 y 155 del europio, menos inaptes radiolégicamente por su baja energia.

Por supuesto que, dado el alto enriquecimientcodeblancos irradiados (cerca del 90%) se
prestd especial atencion a los riesgos de criticiato implica un control administrativo de las
masas ingresadas respetando limites establecidds potoridad Regulatoria, lo cual es una de
las motivaciones de la realizacién del presentedest
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El proceso de disolucion se llevo a cabo en |; valores de molaridadariado: (por encima de
3 M). El recipiente utilizado para la disolucién esdisplvedor de a«ao inoxidable provisto d
condensador.

Si bien existen evidencias bibliograficas de unaceatracion 6ptima de acido nitrico p
maximizar el coeficiente de distribucion del uranéin un sistema formado por TBP/soluc
acuosa rondando el valor de €2 para extraccion por solventda acidez fue regulada a
valor proximo a 4 M con el objeto de preservar BPTante el ataque del acido. Dicho TBF
utilizé adsorbido en una fase sélida, lo cual, aesty permite que el mismo se pueda carg
100% déido a la inexistencia de inconvenientes con lassidades o viscosidades en
procesos en fase solida, a diferencia de los ppeagsneralmente utilizados a escalas may
como mezcladoredecantadores o similar

La concentracion de uranio se irto llevar siempre a valores relativamente altodpdgue un:
concentracién baja de uranio dificulta el proceacigndo much maslenta la etapa de carga
la columna.

La etapa de lavado requiere una solucion fuertearéeitla para evitar la remocién del ura
mientras que la etapa a@ducion necesita de una solucion pobre en &cido, hacieado &
coeficiente de distribucién y permitiendo retirhuganio de la colmnacon la mayor facilida
posible.Las concentraciones de &cido utilizadados procedimientosnencionado:fueron del
orden det My 0,05 M, respectivamen

En lineas generales, las columnas utilizadas emagegamiento deben ser altas y de dian
pequefio por razones de criticidad. La recuperac@rumnio de filtros de produccion
molibdeno efectuada no present6 gran problemespento dado que las cantidades proces
eran de escala experimental o planta piloto yd&snenas, por ende, erde por si pequefii

HN03~ 4M Refinado (HN03~ 4 M)
— Fad
10
| Filtrado [
Columna 20
= XAD-7
= : TBP
Y
"|j=r""' AN Producto
7 |—> < (HNO4~0,05 M)

Disolvedor

Fig. 5.3 -Esquema simplificado del proceso de purificaciérc@das. Un esquema similar se repitt
caja de guantes, aunque el procedimiento de disolucion.

= Sato, Taichi: The Extraction of Uranyl Nitrate from Nitric Acid Solutions By Tributyl Phosphate; Tokio, Japdn;
Diciembre de 1957.
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5.3 Caracteristicas generales de la instalaciéon y equipamiento

5.3.1 Galeria operativa, galeria restringida y celdas radioquimicas

Las celdas radioquimicas, donde se puede manipulerial radiactivo con ayuda de
telemanipuladores y telepinzas, es el lugar dedtlacion LFR donde se efectud la disolucion
del sdlido retenido en los filtros, asi como latpoer filtracion de la solucion obtenida y la
primera purificacion.

El manipuleo se efectla en la galeria operativantras que los ingresos y egresos de material
de celdas, asi como otras operaciones particudatggoceso (por ejemplo, el accionamiento de

bombas de elucién y lavado) se realiza en la gatedtringida, siendo este ultimo un local de

acceso mas restringido.

Foto 5.1 — Galeria operativa del laboratorio LFRvEn alli las celdas radioquimicas con sus
telemanipuladores y telepinzas.

5.3.1.1 Proceso en celdas

Luego de la disolucion de filtros con acido nitrien disolvedor se obtiene una solucion de
nitrato de uranilo con elevado contenido de aciididle productos de fisibn que también se
disuelven, especialmente, en base a lo observatlis @asultados obtenidos en espectrometria
gamma, los isétopos 154 y 155 del europio y el &&-1Se sabe, también, que existen



Paginalbl

cantidades importantes (mucho mayores que de QseE35r-90, pero éste ultimo no puede
observarse por espectrometria gamma por ser eb@sopuro.

Foto 5.2 — Interior de celdas. En el centro denagen se puede ver el disolvedor de acero inox@dabl
su condensador en la parte superior.

El liquido obtenido se pasa por una columna denaeXAD-7 cargada de TBP. Durante esta
carga, el frente (de coloracién amarillo verdosa)ve avanzar hacia la parte superior de la
columna. Posteriormente, luego de cargada la misentava con solucién de acido nitrico 4 M.

Una vez retirados los productos de fision, quearorstenidos por el TBP, el uranio puede ser
eluido con solucién diluida de acido nitrico, oliéeriose asi una soluciéon de nitrato de uranilo
en la que se logra un grado de descontaminacicordeh de 19
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Foto 5.3 — Interior de celdas. Aqui se pueden &uoréas conexiones, valvulas, racks de conectores
rapidos y, en la parte superior derecha, la coluralhena con TBP/XAD-7.

5.3.1.2 Proceso en caja de guantes

Para una segunda purificacion que permita alcamzagrado de descontaminacién suficiente
para cumplir con las especificaciones de purezpraglucto de celdas se somete a un proceso
idéntico en caja de guantes (dado que el grado edeodtaminacién alcanzado permite
manipularlo sin blindaje). Todo este procedimieaifebe realizarse en galeria restringida.

Aqui se alcanzan grados de descontaminacion adle®del orden de 10
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5.3.2 Reduccién de enriquecimiento

Puesto que el objetivo del procedimiento llevadeabo en la instalacion LFR es reducir el
enriquecimiento de uranio de 90% al 20%, el pranluet descontaminacién se carga en una
columna de acrilico de 6 litros de capacidad (lad&en una campana dentro de uno de los
locales del sector LDER) junto con cantidad adeaudal uranio natural, previamente disuelto
en dicho local. Esta columna esta provista de leobpara el correcto mezclado de las
corrientes cargadas.

5.3.3 Sala de medicion

Los productos obtenidos en las diferentes etagpec@lmente en la disolucién (lo que permite
obtener informacion general del material ingresadogden someterse a un analisis de
espectrometria gamma en la sala de medicion debrse®BER. Alli se cuenta con dos
detectores de HPGe provistos de blindaje, asi camtercero con ventana de Be para bajas
energias.

En dicha sala también se cuenta con cadmaras aifaontador de centelleo liquido y un
contador proporcional de flujo pasante de geométtia

Los detectores de HPGe fueron utilizados para Edigiones que se necesitaron para realizar el
presente trabajo. Dichos detectores son de la sa@ANBERRA, y el software utilizado para
el andlisis de datos es GENIE-2000.

Foto 5.4 — Sala de medicién. En la imagen, unmseétectores de HPGe existentes en ella. En eianis
se efectuaron las mediciones correspondientegsg¢pte trabajo.
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6. Metodologia propuesta

6.1 Fundamentos

El presente trabajo busca determinar, mediante sfzeatrometria gamma, el grado de
enriquecimiento que conserva un blanco de urania peoduccién de molibdeno luego del

proceso de irradiacion. Es para ello que se ddkaren el transcurso del trabajo aqui expuesto,
una técnica basada en medicion de productos de fisimo indicadores de quemado.

Si bien la aplicacion de la técnica propuesta t® escesariamente acotada a las caracteristicas
indicadas, si fueron las mismas condiciones impsespara el estudio realizado,
desconociéndose, por tanto, los resultados qubtsadyian de aplicarse la técnica por fuera de
esas restricciones.

En lineas generales, la produccion de Mo-99 padiacion de blancos en reactores de
produccion de radioisétopos y/o experimentalesgmtasdos caracteristicas salientes:

1) Los blancos utilizados estan constituidos por wramriquecido, usualmente al 20% o
al 90%; la produccion mediante este ultimo tipacdmbustibles cay6 en desuso por el
avance de las medidas internacionales de no pedlifn nuclear.

2) Los tiempos de irradiacion no suelen superar laopalias, dado que dicho periodo
asegura un rendimiento 6ptimo, 0 una buena relaeitire el tiempo invertido y la
cantidad de producto obtenida.

Los ensayos realizados estan enmarcados en diamextm y los resultados obtenidos
supeditados, también, a las condiciones enunciadas.

Para la determinacién del enriquecimiento finatlssarrollé una técnica basada en la medicién
de isétopos de Eu como monitores de quemado, &S idétopos obtenidos durante el proceso
de fision que dan cuenta del avance de la fisiéto,EEombinado con algunos ajustes basados
en célculo y simulacién, permite obtener una bueedida de dicha isotopia solo utilizando
una medicién sencilla mediante espectrometria gamesaltando asi una alternativa viable a la
medicion por espectrometria de masas en tantojetivabes s6lo una aproximacion aceptable
para control rutinario.

6.2 Medicion por espectrometria gamma

Los monitores de quemado resultan indicados en dapae el proceso de fisibn genera un
rendimiento de cada nucleido bastante reprodugiale el mismo elemento fisionable) puesto
que la cantidad tan grande de fisiones que sucedetro del reactor, aun en periodos
relativamente cortos de irradiacion, hace estaopmsi

Si la cantidad remanente del monitor de quemade@ssentativa del proceso de fision, puede

considerarse que la relacion entre dicho is6todgyn otro de ellos es una medida de ese
proceso. En particular, aqui se busca relacionardsa consumida del is6topo 235 del uranio

con el europio (sus is6topos 154 y 155) como morstade quemado. Si se parte de la base de
que:
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Nu Nusi - ANuS

5f =
DéndeNusf es el niumero de atomos de uranio 235 luego delepoode fisionN,s; es el

namero de atomos previo al procesaNj,: el nimero de atomos consumidos en el proceso,
entonces:

N

N —_
u Yeu %

5= NuSi -
SiendoNg,, el numero de atomos producidos de un isétopo depeueYy,% el rendimiento
porcentual (expresado como fraccion en la formd)produccion de dicho is6topo. Este
rendimiento es estadistico y se encuentra tabutaddas publicaciones y péginas web de
IAEA*,

La cantidad de atomos presentes de europio al diglaproceso de irradiacion puede medirse
mediante espectrometria gamma de una muestra gienga una cantidad cuantitativamente
representativa del propio elemento formado, inddigeemente de la forma de la muestra, asi
como su decaimiento dentro de un periodo razondelk forma, dado que la técnica propuesta
es independiente de la forma fisica, geometria madefactores que pudieran afectar la
eficiencia, puesto que las mediciones se realinann@a region de energias muy proxima para
todos los isétopos estudiados; del decaimiento,0dgde el mismo puede calcularse

conociéndose la fecha de irradiacion del mateyiés periodos de semidesintegracion de los
isétopos Eu-154 y Eu-155 resultan de 8,589 afos6® dnos respectivamente, pudiéndose
medir varios afios después de dicha irradiaciéra Bhicaso del isétopo 235 del uranio, el

periodo de semidesintegracion es demasiado gramdepnsiderar el decaimiento del is6topo.

Si se considera, ademas, el decaimiento del eurepice el proceso de irradiacion y la
medicion por espectrometria gamma, entonces:

Noo =N - New
uSf us; e—2Eutd YEu%

DéndeAg, es la constante de decaimiento del europioey tiempo de decaimiento, es decir, el

tiempo transcurrido entre irradiacion y medicion.

Tanto el nimero de atomos de europio como el numeradtomos del is6topo 235 del uranio
pueden medirse en base a las actividades obtgroda&spectrometria gamma. Se pueden hallar
diversos picos en diferentes regiones para amlmogeatradndose los picos del uranio en las
bajas energias y los del europio a lo largo de &despectro (especialmente el is6topo 154),
pero encontrandose picos de buena estadistica deiémepara energias préximas a las del
uranio 235, tanto para el is6topo 154 como pal®®&ldel europio. Partiendo de que:

NEu
Nus; = Nusr + 2t y, 0

% Ccumulative Fission Yields — IAEA.org
https://www-nds.iaea.org/sgnucdat/c3.htm
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Y que, ademas:

Au5

Nys, = Tue
AEu

Ng, = —+
Eu AEu

Asumiendo que el europio se produce solo por fidigego:

NEu _ AEu . Aus

Nus, Ay Aus

5f B AEu Au5

0, lo que es igual:

O bien:

Nus; = Nusp + e AEwta Yg, %

Resultando una nueva expresion en la que se retatiexclusivamente, los &tomos de uranio
235 antes del proceso de irradiacion y luego deimoi Puesto que el numero de atomos
corresponde al mismo nimero masico, puede eseribirguncion de las masas:

Mys; = mqu + e~ AEu'ta Y, %
0, lo que es lo mismo:
m _ muSi muSL
u5f CEu /‘lus €us iu5 k

e~ AEuta Y %0
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Donde se resumen los valores del denominador caméactor “k”, que dependera de las
mediciones y el célculo. Al conocer la relacionredas masa de uranio 235 inicial y final se
puede estimar una isotopia final en base a unapigoinicial que se supone conocida.

Luego, puede saberse la isotopia partiendo deagmada de uranio 238 y 234 es:

Mmys; (1 — ENRy)
L

Siendo ENR el enriquecimiento inicial, y:

mqu ]
= ENR, =
Mys ¢ + Mygtua 4 Mys; n Mys; - (1-ENR))
gﬂ . /éﬂ s lus ENR;
Eu us €Eu lEu
1+ | =B V%
O bien:
7
ENR; = k
r=1 L (1—ENR)
k ENR;
Con:

N i eoit o
e —Apu'ta YEu%

Lo que, finalmente, nos permite expresar el endipiento final en funcién del inicial con el
factor k, el cual se obtiene de las mediciones sfarometria gamma del europio y los
célculos correspondientes.

Sin embargo, debe tenerse en cuenta que la foohtéaida considera, no soélo que los is6topos
U-234 y U-238 no se producen ni se consumen deiemiroceso (lo cual es aproximadamente
cierto), sino que también ignora la produccién iesoisétopos del uranio.
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6.3 Influencia de la captura neutronica en la formacion de europio

El principal problema presentado en los calculodiamde la formula obtenida reside en saber
qué tan representativo es considerar que el eusgpforma exclusivamente por el proceso de
fisiobn, obviando los procesos de captura neutrégiealo producen y lo consumen, dado que
los is6topos del europio, en general, presentanicgess eficaces de captura elevadas. Los
valores de seccion eficaz de captura de los isétdpoeuropio pueden hallarse en tablas para
neutrones térmicos (0,025 eV), aunque para utitizaos mas adecuados se buscaron via web
en las bibliotecas publicadas por IAEA en “Nucl@ata Service$®. (ENDF/B-VII.1, USA,
2011; Target: EU-154 y EU-155; Reaction: N, G, atide capture).

Los valores obtenidos se muestran en la siguiaiia t(la misma se acota debido a su
extension):

CAPTURA EUROPIO 155 CAPTURA EUROPIO 154 CAPTURA EUROPIO 153
#LIBRARY ENDF/B-VII,1 #LIBRARY ENDF/B-VII,1 #LIBRARY ENDF/B-VII,1
#REACTION EU-155(N,G)EU-156,S5IG #REACTION EU-154(N,G)EU-155,SIG #REACTION EU-153(N,G)EU-154,SIG
#NUCLEUS Eu-155 #NUCLEUS Eu-154 #NUCLEUS Eu-153
#MF 3 #MF 3 #MF 3

#MT 102 #MT 102 #MT 102
#EN-MIN 1,00E-05 #EN-MIN 1,00E-05 #EN-MIN 1,00E-05
H#EN-MAX 2,00E+07 #EN-MAX 2,00E+07 #EN-MAX 2,00E+07
#HE,eV Sig,b #E,eV Sig,b #E,eV Sig,b
0,0105656 5764,05 0,0104186 1843,06 0,0105656 564,76
0,0116543 5491,15 0,0115732 1766,45 0,0116543 536,95
0,0128551 5231,68 0,0128551 1695,12 0,0128551 510,43
0,0141796 4985,15 0,0142796 1628,85 0,0141796 485,17
0,0156406 4750,96 0,0158613 1567,51 0,0156406 461,10
0,0172522 4528,36 0,0177424 1507,32 0,0172522 438,13
0,0190298 4316,67 0,0198467 1452,53 0,0190298 416,20
0,0209906 4115,46 0,0222005 1403,21 0,0209906 395,27
0,0231534 39245 0,0248334 1359,5 0,0231534 375,30
0,0252419 3764,65 0,0252419 1353,61 0,0252419 358,48
0,0253 3760,5 0,0253 1352,79 0,0253 358,05
0,0279068 3588,4 0,0283005 1315,75 0,0279068 339,78
0,0307823 3425,42 0,031657 1284,47 0,0307823 322,32
0,033954 3270,89 0,0354114 1259,33 0,033954 305,64
0,0374525 3124,78 0,0396112 1240,91 0,0374525 274,48
0,0413115 2987,38 0,044309 1229,93 0,0413115 259,95
0,0458895 2849,29 0,0482677 1227,15 0,0455681 246,10
0,0506179 2728,28 0,0539922 1231,87 0,0502633 232,85
0,0558334 2615,03 0,0599726 1246,33 0,0554423 220,15
0,0615863 2509,65 0,066152 1270,33 0,0611549 208,84
0,0679319 2412,17 0,0729681 1306,64 0,0669869 187,60

Tabla 6.1 — Secciones eficaces de captura parsdimpos 153, 154 y 155 del europio, en funciéfade
energia de los neutrones (ENDF).

% Fvualuated Nuclear Data File (ENDF)
https://www-nds.iaea.org/exfor/endf.htm
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Los valores considerados corresponden a una tetuperaedia de entre 40 °C y 45 °C, a los
que corresponde una energia en eV de entre 0,0269 &0274 eV, segun la férmula de
Boltzmann:

Con k, constante de Boltzmann, de 0,00008625 eVIKtgmperatura en kelvin.

Para verificar la influencia de la captura neutténse tuvo en cuenta la formacion de los

is6topos Eu-154 y Eu-155 por fision y también paptara, ademés de su desaparicion debida a
la captura neutrénica. Dado el corto periodo dadiacién (120 horas, es decir 5 dias) en

relacion a sus periodos de semidesintegracion datdn de afios en ambos casos), no se
considera desaparicion de nucleos por decaimiemtante la permanencia en el reactor. La

formacion de Eu-155 esta dada por:

dN(Eu5)

dt = N(U235) - ¢y, - Ofys * Yeus + N(Eu4) - ¢y - 0cpua — N(EUS) - ¢y - Ocpus

Doénde N es el nimero de atomesel flujo neutrénico (se considera de 3 X*tcnfs), of la
seccion eficaz de fisidl, la seccion eficaz de captura e Y el rendimientdfig@n.

Esta ecuacidén depende de la formacion de Eu-l1éddasila expresion para la produccion del
mismo de:

dN(Eu4)

P N(U235) - ¢y * 07ys * Ygya + N(Eul53) - @y, - 0cpyz — N(Eul54) - @y, * 0cpua

No obstante, ésta también depende de la forma@déBEudl53 de elevada seccion eficaz de
captura. De hecho, practicamente todo el Eu-13dra& por captura, siendo dependiente de la
formacion de Eu-153 por:

dN(Eu3)

dt = N(U235) - ¢y, - Orys " Yguz — N(Eul53) - @p * 0cgys

La formacién de Eu-153 por captura de Eu-152 egrdemble debido a que el rendimiento por
fision de éste Ultimo es del orden de'30y a su vez el isétopo 152 no puede formarse por
captura dado que el rendimiento por fision del Bl-és considerado nulo.
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Al aplicar las ecuaciones anteriores, se obtiemanserie de resultados que indican que tanto se
desplaza la relacion entre atomos formados exemswte por fisibn y atomos formados tanto
por fisibn como captura durante el periodo de ia@dn:

Eu-154

Dias tirr (seg) N(t)Eud N(t)Eu4 s/cap Relacion N(t)Eu3

0,00 1 3,3121E-17 3,3121E-17 1 2,74E-11
0,00 10 3,33726E-16 3,3121E-16 0,99245977 2,74E-10
0,00 100 3,56625E-15 | 3,3121E-15 | 0,92873371 2,74E-09
0,01 1000 5,85388E-14 | 3,3121E-14 | 0,56579498 2,74E-08
0,12 10000 2,87299E-12 | 3,3121E-13 0,1152841 2,74E-07
1,16 100000 2,57479E-10 3,3121E-12 0,01286353 2,74E-06
5,00 432000 9,54689E-09 | 1,43083E-11 | 0,00149873 1,18E-05
11,57 1000000 7,79031E-08 | 3,3121E-11 | 0,00042516 2,73E-05

Tabla 6.2 — Variacion entre la formacion de Eu-mpbdfision exclusivamente respecto a la formacion p
fision y captura de Eu-153 y desaparicion por aapém relacion al tiempo de irradiacion.

3E-08

2,5E-08 +————

I

2E-08

/ - === N(t)Eud

1,5E-08 +———

N(t)Eu4 s/cap
1E-08

—y—

5E-09 f——— P S e e B

0 -

0,00 4,00 6,00

Gréfico 6.1 — Relacién entre la cantidad de Eufbsrhado sélo por fision y la total generada inchye
captura neutrénica. En abcisas, el tiempo en désagrdenadas el nimero de atomos formados.

Eu-155

Dias tirr (seg) N(t)Eus N(t)Eu5 s/cap Relacién

0,00 1 5,35261E-12 5,35261E-12 1
0,00 10 5,35261E-11 5,35261E-11 1,0000001
0,00 100 5,3526E-10 5,35261E-10| 1,00000098
0,01 1000 5,35255E-09 5,35261E-09 | 1,00000979
0,12 10000 5,35208E-08 5,35261E-08 | 1,00009787
1,16 100000 5,34737E-07 5,35261E-07 1,0009795
5,00 432000 2,29269E-06 2,31233E-06 | 1,00856292
11,57 1000000 5,193E-06 5,35261E-06 | 1,03073522

Tabla 6.3 — Variacion entre la formacion de Eu-pbbfisién exclusivamente respecto a la formacion p
fisién y captura de Eu-154 y desaparicién por aapém relacion al tiempo de irradiacion.
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Gréfico 6.2 — Relacion entre la cantidad de Eufbsfiado soélo por fision y la total generada inchye
captura neutrénica. En abcisas, el tiempo en désordenadas el nimero de atomos formados.

Puede verse con claridad que mientras que parai-4b5% la captura apenas disminuye la
cantidad total del mismo formada en el reactodgesr, se captura mas Eu-155 que Eu-154) en
el periodo considerado, para el Eu-154 la captalaEli-153 es su principal fuente de

produccion.

Esto se vera reflejado en los resultados al apisamediciones de espectrometria en uno y otro
caso. Mientras que para el Eu-155 los resultadapisximan, inicialmente, bastante bien a las
mediciones por espectrometria de masas y los waloaculados, para el Eu-154 el error
cometido es muy grande. Por ese motivo, s6lo sdepaptar por utilizar la medicién por el
is6topo Eu-154 siempre que se corrija con el fazatirulado.

6.4 Ajustes por formacion de otros isotopos de uranio

Si se efectida el calculo con las consideracioneshd®e hasta aqui y manteniendo la
simplificacion de que solo los isétopos 235, 23238 del uranio dan cuenta de la isotopia, los
resultados que se obtendran seran bastante déderdetlos obtenidos tanto por simulacion
como por medicidén en espectrometria de masas.

Debe hacerse, necesariamente, una correccion parsdeétopos del uranio, dado que de otro
modo solo puede conocerse el grado de quemadeeta&on entre U-235 y la suma de U-235,
U-234 y U-238, aceptando que los ultimos perman@oeariables en masa durante el periodo
de irradiacion (lo cual es aceptable). Esta reftgcidedida por espectrometria gamma, es
coherente con los valores que resultan del calglbs medidos por espectrometria de masas.
No obstante, no puede conocerse por espectrorgatriena la masa de los demas isétopos del
uranio y debe corregirse de algun modo para estanaotopia final.
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Se propone hacer una correccion utilizando lasigeias que arrojan las simulaciones con
cbdigo ORIGEN-S, contenido en la suite de simula@QALE 4.4A.

6.4.1 Calculos con cddigo ORIGEN-S

Se utiliza de base, para realizar los célculos amigo ORIGEN-S, la simulacién ofrecida
como ejemplo en el manual del cédigo (“ORIGEN-SAEE system module to calculate fuel
depletion, actinide transmutation, fission prodowoiidup and decay, and associated radiation
source terms”), en su pagina F7.7.1, de un re®¥¥R (LWR) por su similitud al caso en
estudio.

Se modifica la misma, haciendo una serie de coraitimmes que se detallan en el punto 6.4.1.1
respecto a los combustibles del reactor RA-3 (deiaraltamente enriquecido) y caracteristicas
de operacién del propio reactor.

6.4.1.1 Caracteristicas del reactor RA-3 y sus elementos combustibles

En base a esquemas hallados en bibliogfaia estima que las dimensiones de la piscina del
reactor son de 4 metros de diametro por 12 meg@afundidad.

Segun bibliografia, los combustibles estan coridtitipor 19 placas de 1,5 mm de espesor,
70,5 mm de ancho. Las placas internas son de 65%lenaito y las dos externas son de 755
mn?’. Cada placa tiene una aleacién de U/Al de 15%,3%48La placa esta colaminada entre
dos de Al de alta pureza (se considera 100% poplisiolad, a pesar de que los datos de
composicion de aleaciones comunes de aluminio fulerimdados en el capitulo 2 del presente
texto, pudiendo hacerse una mejor estimacion depfosluctos de activacion generados
ingresando los mismos en la entrada del codigo BRIS).

Los blancos irradiados para produccién de molibdenoconsideran equivalentes al combustible,
(es decir, se toman la relacion U/Al y la masa yisdlb para el célculo en ORIGEN-S.

Datos obtenidos de bibliografia y de especificagsodel propio material irradiado indican que
el contenido inicial de uranio por combustible es180-200 g de U-235 al 90,90% del migfno

*® Reactor Tank Water Split — Waldman R.M. — Segunda reunion de coordinadores para el sistema de notificacion de
incidentes para reactores de investigacion — Lisboa, Portugal — 19-23 de noviembre de 2001.

7 Proyecto de compactado y reubicacion de los elementos combustibles quemados del reactor RA-3 en el depdsito
de combustibles MTR del Centro Atémico Ezeiza — A. Di Marco, E. J. Guillaume, G. Ruggirello, A. Zawerucha —
Comisidén Nacional de Energia Atémica — Unidad de Actividad Tecnoldgica del Combustible Nuclear — AR9700035.

8 Inspection Experience with RA-3 spent nuclear fuel assemblies at CNEA’s central storage facility — Oscar Novara,
José La Fuente, Steve Large, Trent Andes — Comision Nacional de Energia Atémica / Westinghouse Savannah River
Company — Buenos Aires, Argentina / Aiken, South Carolina, USA — Charles Messick — United States Department of
Energy.
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No obstante, los valores provistos por la instalace origen para los blancos irradiados en el
periodo considerado se hallan en el rango de 88a78%16% de uranio 235.

En base a los datos hallados, se considerara peéécelo una masa inicial de isétopo 235 de
148,217 gramos por placa, 16,834 gramos de is@8pqy 1,616 gramos de isétopo 234.

La masa del is6topo 234 se estimé utilizando unadéa para cantidades esperables del mismo
en uranio de alto enriquecimiento.

Datos experimental&sindican que si el U-235 estd presente pero noegecth el U-238 en
espectro gamma entonces puede deducirse que eHEWsEN este caso, el U-234 presente
podr& estimarse segun:

1,02-1072
Myz3s = W'Mums

Partiendo de una masa total de uranio de 3,500 laj eeactor y de una isotopia dada de 88,93%
(valor promedio del rango provisto considerado pado el material nuclear presente en el
reactor) se calcularon las masas de U-235, U-234€88.

La masa calculada de aluminio por placa resulth.tl&l,174 gramos. El nUmero de elementos
combustibles es de 1

. estruct.

soporte

ELEMENTO
COMBUSTIBLE

- MTR ARGENTINO
—Placas internas

Placas extarnas

Figura 6.1 — Combustible MTR del reactor R%-3

Masa de aluminio estimada: 1,111 kg
Masa de uranio 235 estimada (en base a biblioyraftal 3 kg

Masa de uranio 234 estimada (por férmula): 0,03#3 k

*° NDA analysis of legacy INL wastes for disposal at WIPP; Warner D. C., Ceo R. N., Gulbransen D. E.; Canberra
Industries Inc.

% Reactores — Pdgina web del C.A.E. — C.N.E.A.
http://caebis.cnea.gov.ar/reactor/reac.htm
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Masa de uranio 238 estimada (por diferencia, gasdaa a isotopia inicial conocida): 0,354 kg

En base a los valores previamente calculados madtis, se realiza una corrida en ORIGEN-S
mediante la entrada de datos detallada a contid&$OEUORSXt, incluido en el soporte
digital del presente trabajo asi como la salidemida en la corrida en ORIGEN-S, denominada
| SOEUORS txt.out):

=origens

0$$ a5 28 e 1$$ 1 1t

material de U90 en placas de uranio y aluminio

4**111e5%$22t

35%$ 0 4t

56$$10a31a135043021e57*a31-14 e 5t

Reactor RA-3 de U90 con flujo neutronico 3x10alal3

carga de cantidades en moles y resultados expresados en g

58** 10r40 60** 8il1 10 e 59** f3+13

66$$2a52a92e

73%$$ 10010 80160 130270 140290 220460 220470 220480 220490

220500 240500 240520 240530 240540 250550 260540 260560 260570
260580

270590 280580 280600 280610 280620 280640 400900 400910 400920
400940

400960 410930 420920 420940 420950 420960 420970 420980 421000
501120

501140 501150 501160 501170 501180 501190 501200 501220 501240
922350 922380 922340

74**00864.246 0000000

0000000O0O0O

00000000O0O

0000000O0O0O

000000013.2451.4850.145

758 47r1 3r2 t

end

Donde se explicita el flujo neutrénico (entrada %598+13), los is6topos involucrados (en
entrada 73$3$, Al27: 130270, U235: 922350, U238:38D2y U234: 922340), las bibliotecas
para reactor tipo LWR o de agua liviana (en entr&8& 2) y las masas mencionadas
previamente expresadas en moles (en entrada 143%)resultados seran devueltos en gramos
por el cédigo ORIGEN-S (entrada 663$$, valor 2 palementos livianos=1, actinidos=5 y
productos de fisién=9).
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Los resultados obtenidos para los is6topos de asanlistan en la siguiente tabla (se corta en el
dia 5 de irradiacion para su adecuacién al presexit®, no obstante, los resultados obtenidos y
analizados se extienden hasta el dia 10 de iriédjac

carga 1d 2d 3d 4d 5d
u230 0,00E+00 1,46E-19 5,77E-19 1,28E-18 2,25E-18 3,48E-18

u231 0,00E+00 1,99E-17 7,53E-17 1,61E-16 2,71E-16 4,03E-16
u232 0,00E+00 3,83E-09 7,65E-09 1,15E-08 1,53E-08 1,90E-08
u233  0,00E+00 1,00E-06 2,00E-06 2,99E-06 3,98E-06 4,96E-06
u234 3,39E+01 3,39E+01 3,38E+01 3,37E+01 3,37E+01 3,36E+01
4235  3,11E+03  3,10E+03  3,10E+03  3,09E+03  3,08E+03  3,07E+03
u236  O000E+00  1,84E+00  3,68E+00  552E+00  7,34E+00  9,17E+00
u237  0,00E+00 5,14E-04 1,96E-03 4,25E-03 7,29E-03 1,10E-02
u238  3,53E+02  3,53E+02  3,53E+02  3,53E+02  3,53E+02  3,53E+02
u239 0,00E+00 4,89E-04 4,89E-04 4,89E-04 4,89E-04 4,89E-04
u240  O000E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00
u241  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00  0,00E+00

88,94% 88,86% 88,81% 88,74% 88,66% 88,58%

Tabla 6.4 — Resultados teéricos de masas de uignasimos) e isotopia en funcién de una dada isotopia
inicial, obtenidos mediante una simulacion por ORNzS.

En la fila inferior se calcula la variacién del igmecimiento de uranio a lo largo del periodo de
irradiacion, llegandose a un 88,58% de isotopid-@85 para el dia 5 en el reactor.

Se puede ver que las cantidades correspondiefassstopos diferentes del uranio 235, 234y
238 son usualmente despreciables, excepto el aalses@opo 236, que al quinto dia de
irradiacion resulta de aproximadamente el 10% dwrdsa del isétopo 238 y del 1% del isétopo
235. Si bien es una proporcion menor de la masa ttescartar la masa de éste isétopo implica
un error apreciable en el calculo del enriquecitaidimal.

Por ello se propone, como forma de minimizar diehror, utilizar un factor de correccion, que
se denominara aqui “FC”, basado en los calculolizagl@s. Dicho factor de correccion se
fundamenta en relacionar las masas de todos ltspa del uranio existentes al final del
proceso de irradiacion considerado, con las masdasdsotopos existentes de uranio 235, 234
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y 238. Se obtiene asi un gréfico valido para uioperque va del dia cero hasta el décimo dia
de irradiacion:

1,006E+00

y-=0,00053x + 0,99999/‘

1,005E+00 R*=0,99999
1,004E+00 /
1,003E+00 /
1,002E+00 /

1,001E+00

1,000E+00

9,990E-01 T T T T T i

Grafico 6.3 — Factor de correccion por is6toposmfdos diferentes al U-234, U-235 y U-238 en funcion
del tiempo (dias)

Se puede apreciar que el grafico sigue una clardeteia lineal en relacion al tiempo de
irradiacion. El valor de isotopia obtenido, entanaebe afectarse por dicho factor (dividiendo
el valor obtenido por medicién por espectrometdmiga de relacion U-235 a U-235 mas los
isétopos 234 y 238 por éste factor).

Para un tiempo de irradiacion de 5 dias el factbtdfa un valor de 1,0027.

6.5 Independencia de la geometria

Con el objetivo de realizar una verificacion préatile la independencia de los resultados de las
mediciones respecto a los factores geométricostils® una fuente de las que se aplicaron a
las mediciones de rutina en la instalacion asi cpara el presente trabajo, conformada por un
recipiente de 100 ml con una cantidad medida decgwi de nitrato de uranilo irradiado diluido

a 100 ml totales con agua destilada.

Esta fuente se midié para tres geometrias adi@srala de 10 cm de distancia al detector que
se utilizé en las mediciones de rutina: 5 cm, 15 @0 cm de distancia. Es decir, se
compararon las tasas de conteo de dos picos aésr(te05 keV para el Eu-155 y 186 keV del
U-235) a cuatro distancias diferentes a modo déirawacion o no de la independencia de los
factores geométricos. Excepto para la medicién enlCel resto de las mismas se efectuaron en
un tiempo total de aproximadamente 24 horas, st notoriamente diferentes los tiempos
vivos (debido al incremento de los tiempos mueetoda proximidad del detector) al variar la
distancia.
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Foto 6.1 — Fuente (recipiente de 100 ml con mueliwada en agua destilada) y distintos adaptadores
para modificar la distancia al detector.

Los resultados se resumen en la tabla 6.5 y eicgré£4 a continuacién de la misma, que

permiten abordar a la conclusién de que, como gparable desde un primer momento, dado
gue las energias son muy préximas y estan ubicadasa regién en que la eficiencia en

energias es practicamente invariable, no existertlmcia apreciable respecto a los factores
geomeétricos.

Esta caracteristica permite a este método de detgitn de la isotopia para uranio irradiado
ser muy agil, dado que cualquier muestra contenieitho material, independientemente de su
forma, distancias, materiales que la componen, ptede ser colocada en el detector sin
preparacion previa para obtener los resultadossufiara hallar la relacion de actividades
(expresada como una simple relacion de cuentasbpjoo de cada nucleido).

Variacion con la geometria Tiempo vivo (s)

Distancia (cm) | Area Eu-155 (C) | Area U-235 (C) | Relacién Eu/U
5 8,32E+06 7,44E+05 11,18 65224,37
10 1,79E+07 1,60E+06 11,19 317130,94
15 2,42E+06 2,10E+05 11,52 78533,52
20 1,59E+06 1,50E+05 10,60 82304,29

Tabla 6.5 — Variacion de la relacion de areas (@mtas) entre el Eu-155 y el U-235 para sus fotgpic
de 105 keV y 186 keV respectivamente.
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Grafico 6.4 — Linea de tendencia que indica laacadn de la relacion entre las areas de los fobapic
para los is6topos Eu-155 (105 keV) y U-235 (186 keivfuncion de la distancia al detector en cm.

6.6 Propagacion de errores

Para poder determinar la precision en la deterrid@inade la isotopia brindada por el método
propuesto en el presente trabajo, se efectia ulisiande propagacion de errores en las
diferentes operaciones matematicas que conduces @sultados obtenidos. Este analisis se
efectla exclusivamente para el isétopo Eu-155 debique el mismo no presenta diferencias
significativas entre la formacion por fisién y leoguccién o desaparicién por captura, como se
pudo ver en 6.3.

A continuacion se presenta una tabla indicandoreaJa modo de ejemplo, de los principales
parametros utilizados y sus incertidumbres. Algudesestos valores seran invariables para
cualquier caso de determinacién, no obstante, @&t modificado su valor en base a datos
obtenidos de la practica (particularmente, el néntker cuentas y su incertidumbre para cada
isGtopo).

DATO VALOR INCERTIDUMBRE
Enriguecimiento inicial 0,9 + 10,01

T1/2 U5 7,038E+08 arfios + | 1,00E+06
T1/2 Eu5 4,68 afios + (0,01

Cuentas U5 (185,7 keV) 263674 cuentas |+ | 3059
Cuentas Eu5 (86,5 keV) 3923807 cuentas |+ |5101

Y Eu5% 0,000322 + | 0,000001
Tiempo de enfriamiento 30 aios +|5

iU5 0,5400 + 10,0001

iEu5 0,3280 + 10,0001




Paginal69

MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

ISOTOPO VALOR INCERTIDUMBRE
u230 529E-19 g + |1,00E-21
u231 3,75E-16 g + |1,00E-18
u232 1,25E-09 g + |1,00E-11
u233 4,60E-06 g + | 1,00E-08
u234 933601 g + | 1,00E-03
u235 3,13E+03 g + | 1,00E+01
u236 5,01E+00 g + | 1,00E-02
u237 2,51E-03 g + | 1,00E-05
u238 3,49E+02 g + | 1,00E+00
u239 2,08E-04 g + | 1,00E-06

Los dos pasos en los que se hara la propagaciémaes serdn en el calculo de la relacion
isotdpica U-235 a U-235, U-234 y U-238 descriptebehy el calculo del factor de correccion
para determinacion del enriqguecimiento remanentdiange datos del codigo ORIGEN-S,
explicada en 6.4.1. No se consideran aqui los lod@lade verificacion de formacién de los
isétopos por captura dado que para el caso debEuefle es el isétopo para el que se efectuard
esta propagacion de errores, el factor que relagiwaduccion por fision con produccion total
(por fision y captura del Eu-154 ademas de desaparpor captura del Eu-155) practicamente
no afecta los resultados y es proximo a la unideel eriodo de irradiacion estudiado.

6.5.1 Procedimiento

Se aplican los ya conocidos métodos para propagalsdéerrores en operaciones matematicas
bésicas en las formulas correspondientes (consideré& propagacion del error relativo o
absoluto, segun corresponda, en cada uno de los pas calculo). En primer término, en el
calculo de la constante k:

14| Cus Zeu e
e AEuwta Y, %

Que luego se aplicara a la formula:

A
o

ENR; =

Posteriormente, en la determinacion del factor ateeccion, cuya férmula puede expresarse
como relaciones de sumas de masas, segun:



Paginal70

Fe = Mo +myy + my, + myz + myy + mys + myeg + myz; + myg + myo

Mmys + Myg + My,

Finalmente, se aplicara la propagacion a la detexoion de la isotopia corregida, que puede
expresarse como:

ENR(C) = “NRy
(C) = FC
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7. Resultados

7.1 Generalidades y primeras aproximaciones

Los primeros andlisis de composicion isotopica arg@i la técnica propuesta en el presente
trabajo se realizaron a la par de los primeros gaoe de purificacion de uranio de alto
enriquecimiento irradiado, en el periodo compremdidtre abril de 2015 y marzo de 2016. La
recuperacion y purificacion se inicioé con un logestluciones de uranio de alto enriquecimiento
irradiado, las cuales fueron transportadas al &bdp LFR en contenedores adaptados para
liquidos, con conexiones adecuadas para su transfara celdas radioquimicas.

Dicho lote estaba conformado por dos items, qui#eseminaron, para su distincion, “azul” y
“amarillo” en base al color de los blindajes quedontenian.

En el contexto de estos procesos de purificaciénlt@ de interés conocer la composicion
isotopica aproximada durante los procedimientosuti@a, puesto que con esa composicion
isotdpica podia conocerse la concentracion de anfzaiendo un andlisis de concentracion por
espectrometria gamma de U-235, lo cual se puedazac con facilidad en base al pico de 186
keV de dicho is6topo. Por ello, resultaba indicabitener un valor preliminar a los analisis por
espectrometria de masas algo méas preciso queoelnahinal (es decir, 90%), surgiendo como
una alternativa sencilla el procedimiento descrgrt@l capitulo 6.

Los primeros resultados obtenidos permitieron Hegia conclusion de que la técnica propuesta
era potencialmente viable. Inicialmente, se estl@ifactibilidad de utilizar tanto el Eu-154
como el Eu-155 para dichas mediciones. Se registr@diversos picos de interés y, dado que la
técnica para medicion de concentraciones requienealizacion de curvas de eficiencias, las
mediciones se hicieron en contenedor indicado taréin. Por ello, también se registraron
valores de eficiencia, s6lo con la intencién defiear la relativa independencia del parametro
de eficiencia al hacer una medicion basada en camiga de fotopicos cercanos, lo que
nuevamente se verifico.

Se presentan a continuacion dichos datos, remarsénos picos que se consideraron de interés.

Los tiempos de medicion fueron de 49411,070 segudéaiempo vivo (55973,590 segundos
de tiempo real, 11,72% de tiempo muerto) paraeeh itazul” y de 20351,150 de tiempo vivo
(22935,060 segundos de tiempo real, 11,27% depgaenuerto) para el lote “amarillo”.

ITEM "AZUL"
Eu-155 | T1/2= 4,68 y
Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
60,000 85460 4,13% 1,21% 0,002315

86,500 3923807 | 0,13% 32,80% | 0,004258
105,300 2976979 | 0,15% 21,80% | 0,004819
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Eu-154 T1/2 = 8,589 y
Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
123,100 148767 2,12% 40,60% 0,004925
247,900 17059 9,48% 6,91% 0,003263
591,800 6254 9,17% 4,96% 0,001376
692,400 1095 29,00% 1,79% 0,001191
723,300 19451 2,44% 20,11% | 0,001145
756,800 3756 8,81% 4,54% 0,001100
873,200 10215 2,81% 12,20% 0,000972
996,300 21392 2,43% 10,53% | 0,000870
1004,700 21392 2,43% 17,91% | 0,000864
1596,500 891 6,47% 1,79% 0,000581

U-235 T1/2 = 7,04E+08 y
Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
143,800 45690 6,03% 10,50% | 0,004771
163,400 11030 | 28,07% 4,70% 0,004503
185,700 263674 | 1,16% 54,00% | 0,004153
205,300 18867 10,09% 4,70% 0,003848

ITEM "AMARILLO"

Eu-155 | T1/2= 4,68 y
Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
60,000 210197 | 2,31% 1,21% 0,002315

86,500 8860360 | 0,09% 32,80% | 0,004258
105,300 6285227 | 0,09% 21,80% | 0,004819

Eu-154 | T1/2 = 8,589 y

Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
123,100 403061 | 1,33% 40,60% | 0,004925
247,900 40218 6,41% 6,91% 0,003263
591,800 13310 6,12% 4,96% 0,001376
692,400 1381 28,52% 1,79% 0,001191
723,300 46873 1,13% 20,11% | 0,001145
756,800 11313 3,95% 4,54% 0,001100
873,200 24152 1,67% 12,20% 0,000972
996,300 10,53% 0,000870
1004,700 17,91% | 0,000864

1596,500 2292,34 | 3,42% 1,79% 0,000581

U-235 T1/2 = 7,04E+08 vy

Energia (keV) | Cuentas +/- i Eficiencia
143,800 25749 | 18,71% | 10,50% | 0,004771
163,400 22252 | 17,88% 4,70% 0,004503
185,700 281292 | 1,15% 54,00% | 0,004153
205,300 40331 | 10,26% 4,70% 0,003848

Tabla 7.1 — Primeros datos registrados por espaetréa gamma. Se indican sombreados los datos que
resultaron de mayor interés para el desarroll@dsiente trabajo.
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Seguidamente, se presentan tablas conteniendo lmgloalores registrados y calculados para
cada uno de los items mencionados y los isotopesiuicrados. Puede apreciarse que, a
diferencia del caso del is6topo 155 del Eu, pard5d se indica una correccion necesaria
mediante un factor que pondera la formacion potucapdado que la misma es muy apreciable.
Considerando este factor de correccion, se vesaelsultados obtenidos son muy similares a
los conseguidos utilizando el is6topo de masa Ebkd.

Europio 155  AZUL Europio 154 AZUL
Enriquecimiento inicial 90,00% Enriquecimiento inicial 90,00%
T1/2 U5 7,038E+08 afios T1/2 U5 7,038E+08 afios
Actividad especifica U5 2,1622E-06 Actividad especifica U5 2,1622E-06
T1/2 Eub 4,68 afos T1/2 Eu4 8,589 aifios
Actividad especifica Eus 492,988 Actividad especifica Eu4 268,621
Cuentas U5 (185,7 keV) 263674 Cuentas U5 (185,7 keV) 263674
Cuentas Eu5 (86,5 keV) 3923807 Cuentas Eu4 (123,1 keV) 148767
Eficiencia U5 ) 0,00415 Eficiencia U5 ) 0,00415
Eficiencia Eu5 (") 0,00426 Eficiencia Eu4 ") 0,00492
Y% 0,0322% Y% 0,0000001913%
Lambda de Eu5 0,148 1/afio Lambda de Eu4 0,081 1/afio
Tiempo de decaimiento 30 afios Tiempo de decaimiento 30 afios
Exponencial (-lambda*t) 0,0118 Exponencial (-lambda*t) 0,0888
iu5 54,00% iu5 54,00%
iEu5 32,80% iEu4 40,60%
Ceu/CU 15,313 Ceu/CU 0,564
EU/Eeu 0,975 Factor correccioén captura 0,0004505
iU/ieu 164,63% Ceu/CU (corregido) 0,0002542
AU/eu 6,650E-09 EU/Eeu 0,843
iUlieu 1,330
AU/Meu 1,220E-08
Europio 155 AMARILLO Europio 154  AMARILLO
Enriquecimiento inicial 90,00% Enriquecimiento inicial 90,00%
Cuentas U5 (185,7 keV) 281292 Cuentas U5 (185,7 keV) 281292
Cuentas Eu5 (86,5 keV) 8860360 Cuentas Eu4  (123,1 keV) 403061
Eficiencia U5 ") 0,00415 Eficiencia U5 (") 0,00415
Eficiencia Eu5 (™) 0,00426 Eficiencia Eu4 (™) 0,00492
Tiempo de decaimiento 30 afios Tiempo de decaimiento 30 afios
Exponencial (-lambda*t) 0,0118 Exponencial (-lambda*t) 0,0888
Ceu/CU 31,499 Ceu/CU 1,433
EU/Eeu 0,975 Factor correccioén captura 0,0004505
iU/ieu 164,63% Ceu/CU (corregido) 0,0006455
AU/eu 6,650E-09 EU/Eeu 0,843
iUlieu 1,330
AU/eu 1,22038E-08

Tabla 7.2 — Primeros parametros calculados, obdsrdé bibliografia, experimentales y estimados. Con
estos valores se evalu6 la viabilidad de la tégmiopuesta.
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Se considero6 un enriquecimiento inicial de 90,0@%odgque no se contaba con un valor preciso
de la isotopia inicial del material analizado (itips). Respecto al tiempo de decaimiento, se
desconocia la fecha precisa de irradiacion, pquése aproximé a 30 afios.

En base a estos datos y la metodologia descrigtasatcion 6 del presente trabajo, se arriba a
los siguientes resultados de isotopias, que inollye valores posteriormente brindados por

analisis realizados por otra instalacion mediaatéetnica de ICP-MS. También se incluyen

valores calculados por resoluciébn numérica poreimemtos de la ecuacion diferencial de

consumo del is6topo 235 del uranio (posteriormeste calculo se reemplazé por resultados
arrojados por el codigo ORIGEN-S).

DIFERENCIA HPGe
DATOS HPGe ICP-MS CALCULADO / ICP-MS
AZUL EU155 88,78% 88,70% 88,92% 0,08%
AZUL EU154 88,98% 88,70% 88,92% 0,28%
AMARILLO | EU155 88,37% 88,40% 88,92% -0,03%
AMARILLO | EU154 88,70% 88,40% 88,92% 0,30%

Tabla 7.3 — Los primeros resultados obtenidos sgeaoaron con la técnica de espectrometria de iyasas
los obtenidos por calculo.

De los resultados preliminares puede concluirseajtécnica, dentro de los limites para la cual
fue concebida, es razonablemente viable. A paetiesta primera conclusion se realizd una
sucesion de mediciones sobre las diferentes meegtra fueron obteniéndose a partir de la
disolucién del material retenido en los filtrosaero inoxidable sinterizado.

7.2 Resultados finales

Es conveniente, antes de presentar los resultaotesidos y las conclusiones que pueden
extraerse de los mismos, mencionar brevementertaaf@n que se realizd la disolucion y
purificacién de los sélidos retenidos en los fitpara la produccion de molibdeno.

Por razones operativas relacionadas al funciondamide los procesos de purificacion en
columnas cromatograficas, es deseable que la civaciém de uranio sea relativamente alta,
por encima de los 50 g/I. Si bien las condiciomésiales de disolucion se establecen de modo
tal que la concentracion se mantenga en tornosvedores (y la acidez en torno a 4 M, dado
que valores bajos de acidez pueden desplazar veagatite la formacion de complejo de
uranio con TBP y valores altos de la misma puedecta al propio TBP), las cantidades de
uranio encontradas en los diferentes filtros decat®wxidable sinterizado son variables y, en
ocasiones, demasiado pequefias para ser procesddaiualmente. De éste modo, la solucién
alternativa al problema presentado implico la disidin de varios lotes en una misma solucioén.

Dado que los diferentes lotes fueron disueltosoemd acumulada, se realizaron, para poder
seguir la contabilidad de material (tanto por r&zorde salvaguardias como de control
administrativo y seguimiento del proceso) tomasidestras en puntos intermedios, entre lote y
lote, excepto entre los lotes U#F-2 y U#F-4. Dee esibdo, se pudieron determinar las
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concentraciones punto a punto y, por diferencibigner las masas disueltas en cada proceso de
disolucion entre dos lotes.

Puesto que los distintos filtros presentan fechas irdadiacion diferentes, si bien las
fluctuaciones son relativamente menores respecttigeras diferencias en el periodo
transcurrido de enfriamiento, se opta por hacer poraeracion de dicho periodo utilizando
como base las masas disueltas de cada lote. Las maslaradas de los lotes y las diferencias
halladas no se publican en el presente trabajsqratle caracter confidencial desde el punto de
vista de salvaguardias nucleares, pero si se expreds adelante los tiempos de enfriamiento
determinados en base a dichas masas encontradas.

Tanto el conocimiento de los tiempos de decaimjectmo de las isotopias iniciales, son los
puntos débiles de la técnica propuesta en el cantéxlas mediciones realizadas, puesto que
los primeros son dificiles de determinar por la posicion heterogénea de los lotes disueltos y
las segundas porgue Unicamente se tienen datosalgEnde las isotopias con que el material
ingresaba al proceso de irradiacion.

Los valores de isotopias fueron brindados por déalacién de origen del material, que cuenta
con datos de los proveedores del U-90%, como ugorgne va desde 88,70% a 89,16%. Con
estos datos se optd por tomar el promedio como 88¢93%), considerandose la
incertidumbre correspondiente para el calculo degyacion de errores.

Asimismo, y como se indicara anteriormente, se @mpel método propuesto con los
resultados obtenidos mediante el cddigo ORIGEN-#&@gando al inicio las condiciones
generales del reactor RA-3 y la isotopia tomadaocbase, de modo de tener otra base de
comparacion de los resultados. En este caso, Janpdad entre los mismos se independiza de
la isotopia inicial (previa a la irradiacion), dagoe en ambos casos esta fijada en un mismo
valor.

Seguidamente se presentan los datos de entradelpaiaulo de cada uno de los lotes que se
consideran en este trabajo (los lotes 1, 2, 3, 8, B, 9 y 10), junto con sus incertidumbres.
Ademas, el resultado obtenido en cada caso y dic@idue compara precision y exactitud con
el método de espectrometria de masas. Por Ultenochiye una tabla general con el detalle de
los datos mencionados, comparacion con los resgltddl codigo ORIGEN-S vy diferencias
registradas entre los resultados de los métodassplectrometria gamma y espectrometria de
masas.
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DATO VALOR INCERTID ABS. INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 /10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 arfios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 148453 cuentas [+]2316 0,01560
Cuentas Eu5 2712205 cuentas |[+]|4340 0,00160
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 21,6 afios /0,5 0,02317
iu5 0,5400 110,00005 0,00009
iEub 0,2180 *10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 1 |5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 1|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 *|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 1|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 *|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 1|5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 *|5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 *|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 1|5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 *|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (S) | Real: 86664,700

Vivo: 81959,250

Muerto: 5,43%

Isotopia:

+ 0,0057
Comparacion con ICP-MS:
]
]
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n
1]
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n
’ —a— ESPGAMMA
[N}
- --m--|CPMS
(]
o ESPGAMMA
[N ]
e ICPMS
[
/ 1 \
]
J
I I ~L = I 1
86,00% 87,00% 89,00% 90,00% 91,00%




Medicion 2: Lotes 2+4
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DATO VALOR INCERTID ABS. INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 158768 cuentas |+ |1746 0,01100
Cuentas Eu5 1935978 cuentas [ | 6002 0,00310
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,7 afios 11,19 0,05021
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEu5 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 1 |5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 t|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 +|5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 t|5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 *|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 1 |5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 t|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (s) | Real: 65470,300

Vivo: 60961,390

Muerto: 6,89%

Isotopia:
0,8849 + 0,0078
Comparacion con ICP-MS:
]
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]
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I
Hi —&— ESPGAMMA
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86,00% 87,00% 88,00% 89,00% 90,00% 91,00%




Medicion 3: Lotes 2+4+6
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DATO VALOR INCERTID ABS. |INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 929590 cuentas |+ |3997 0,00430
Cuentas Eu5 11466979 cuentas |*|6880 0,00060
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,5 afios 11,03 0,04372
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEu5 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 1 |5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 t|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 +|5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 t|5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 *|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 1 |5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 t|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (s) | Real: 254512,490

Vivo: 228607,320

Muerto: 10,18%

Isotopia:
0,8849 + 0,0068
Comparacion con ICP-MS:
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86,00% 87,00% 88,00% 89,00% 90,00% 91,00%




Medicion 4: Lotes 2+4+6+3
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DATO VALOR INCERTID ABS. |INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 1785336 cuentas | £ |5535 0,00310
Cuentas Eu5 21598981 cuentas |*|8640 0,00040
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,36 afios 11,03 0,04399
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEub 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 t|5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 +|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 1 |5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 1 |5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 t|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 +|5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 +|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (S)

Real: 549597,040

Vivo: 500000,000

Muerto: 9,02%

Isotopia:

0,8850 + 0,0066
Comparacion con ICP-MS:
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Medicion 5: Lotes 2+4+6+3+10
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DATO VALOR INCERTID ABS. INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 1597986 cuentas |t |5433 0,00340
Cuentas Eu5 18171596 cuentas |*|9086 0,00050
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,2 afios 11,03 0,04427
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEub 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 t|5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 +|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 1 |5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 1 |5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 t|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 +|5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 +|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (S)

Real: 362387,200

Vivo: 317130,940

Muerto: 12,49%

Isotopia:
0,8852 + 0,0063
Comparacion con ICP-MS:
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Medicion 6: Lotes 2+4+6+3+10+8
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DATO VALOR INCERTID ABS. |INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 444306 cuentas |*|3021 0,00680
Cuentas Eu5 4782706 cuentas |+ |5261 0,00110
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,1 afios 11,03 0,04455
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEub 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 t|5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 +|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 1 |5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 1 |5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 t|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 +|5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 +|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (s) | Real: 87115,190

Vivo: 74932,260

Muerto: 13,98%

Isotopia:
0,8853 * 0,0061
Comparacion con ICP-MS:
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DATO VALOR INCERTID ABS. |INC. REL.
Enriquecimiento inicial 0,8893 10,0023 0,00259
T1/2 U5 7,038E+08 afios 1|5,00E+05 0,00071
T1/2 Eu5 4,68 afios 110,005 0,00107
Cuentas U5 1300834 cuentas | £ | 5203 0,00400
Cuentas Eu5 13648231 cuentas|*|16378 0,00120
Y Eu5% 0,000322 *10,0000005 0,00155
Tiempo de enfriamiento 23,1 afios 11,03 0,04455
iu5 0,5400 +10,00005 0,00009
iEub 0,2180 +10,00005 0,00023
MASAS PROGRAMA DE CALCULO ORIGEN-S

u230 3,48E-18 t|5,00E-24 0,00000
u231 4,03E-16 +|5,00E-21 0,00001
u232 1,90E-08 t|5,00E-14 0,00000
u233 4,96E-06 +|5,00E-11 0,00001
u234 3,36E+01 t|5,00E-06 0,00000
u235 3,07E+03 1 |5,00E-02 0,00002
u236 9,17E+00 1 |5,00E-04 0,00005
u237 1,10E-02 t|5,00E-06 0,00045
u238 3,53E+02 +|5,00E-03 0,00001
u239 4,89E-04 +|5,00E-08 0,00010

Tiempos de medic. (S)

Real: 173302,93

Vivo: 135669,5

Muerto: 21,72%

Isotopia:
0,8853 + 0,0060
Comparacion con ICP-MS:
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ISOTOPIA

ESPECT. ISOTOPIA ISOTOPIA | DIFERENCIA
# MEDIDO (CUENTAS) GAMMA |INCERT. ICP-MS | INCERT.| ORIGEN-S | EG-ICPMS

Eu-155 U-235

1+5 2712205 148453 88,471% | 0,567% | 88,393% | 0,130% 88,619% 0,078%
2+4 1935978 158768 88,490% | 0,782% | 88,366% | 0,163% 88,619% 0,125%
"+6 11466979 929590 88,493% | 0,682% | 88,378% | 0,175% 88,619% 0,115%
"+3 21598981 1785336 88,501% | 0,662% | 88,374% | 0,162% 88,619% 0,127%
"+10| 18171596 1597986 88,517% | 0,631% | 88,419% | 0,218% 88,619% 0,098%
"+8 4782706 444306 88,530% | 0,615% | 88,458% | 0,258% 88,619% 0,072%
"+9 13648231 1300834 88,534% | 0,598% | 88,400% | 0,190% 88,619% 0,134%

Tabla 7.4 — Sintesis de los resultados obtenidasgmparacion de los mismos con las técnicas de
espectrometria de masas y los calculos por cOdRIGEN-S,
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8. Conclusiones

El andlisis de los resultados obtenidos durantetaseras etapas de desarrollo del presente
trabajo permitié concluir, al menos en forma prélian, que resulta factible la aplicacion de los
isétopos 154 y 155 del Eu para determinar la idatafe uranio de alto enriquecimiento
irradiado obtenido como residuo de la producciomMaded9, dentro de los limites que impone
la propia metodologia que aqui se expuso.

Rapidamente se decidio centrar el estudio en wpedde Eu-155, dado que el mismo no se ve
afectado significativamente por formacién ni desafian debido a la captura neutrénica
durante el periodo de irradiacion tipico en untaade produccién de radioisétopos. El uso del
Eu-154 esta atado a un factor de correccion tegriariable con el tiempo de quemado, lo que
lo hace decididamente menos conveniente.

Los resultados a los que se aborda en un analé&&neciso nos permiten apreciar que el Eu es
un buen monitor de quemado para material irrada® fue sometido a disolucion alcalina,
puesto que los mismos resultados evidencian quegpexce en la matriz sélida por sus
propiedades quimicas como lantanido, basicamentaltsuinsolubilidad como hidréxido en
estado de oxidacion 3+, a diferencia de is6topassdecomun para medir quemado como es el
caso del Cs-137.

Sin embargo, existen dos grandes cuestionamien®$geden hacerse a la metodologia aqui
presentada: por un lado, la necesidad de conoeersds datos previos a la irradiacion con un
grado suficiente de certidumbre, tanto mas cuaids precision se espere en el resultado final.
Por otro, que el método se ha aplicado exclusivéenarun tipo muy definido de material de
uranio. Surgen, de este modo, varios interrogamgsecto a la posibilidad de aplicar dicho
método a otros tipos de material, sea por su cogiponsisotopia, grado de irradiacion, etc.

A modo de sintesis, puede confeccionarse unadistaentajas y desventajas en el uso de la
técnica que aqui se propone, a saber:

Ventajas

* Permite medir isotopias relacionando sélo dos plmes definidos en el espectro
gamma con tiempos de medicidn relativamente cortos.

» Esencialmente, no depende de geometria ni fornea file la muestra. Pueden medirse
todo tipo de muestras o materiales con uranioiadidsin cuidar aspectos geométricos
u otros que afecten la eficiencia.

« Es mucho més accesible y sencillo que espectramdrinasas, al menos para primeras
aproximaciones.
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» Si se conocen bien los datos iniciales (como isat@pevia al quemado, tiempo de
enfriamiento, etc.), la incertidumbre sera relatieate baja.

» Esindicado para los residuos solidos de U de aejgar de M0-99, puesto que no seria
posible aplicar is6topos alcalinos como el Cs-13€s9134, que se pierden en gran
medida durante la filtracibn dado que se solubilimaque, en el caso del ultimo,
presentan periodos de semidesintegracion relativi@neertos en relacion a los tiempos
de enfriamiento largos que usualmente se requpaenreprocesar el material en forma
radiolégicamente segura.

* Se ha demostrado que los resultados obtenidosobementes con los que se consiguen
por célculos con el cédigo ORIGEN-S.

« A diferencia de métodos que midep ®&muy bajas energias (como los que se basan en
la relacion de picos de U-235/U-238), no requieraeddtectores de HPGe con ventana
delgada ni algoritmos de resolucion de picos. Pasibnte sea viable, inclusive, utilizar
un detector de menos resolucién en energias, cerabaso de un centelleador solido
de Nal(TI).

e Adiferencia de los métodos de relacion de picasugilizan U-235/U-238, este método
no requiere alcanzar el equilibrio secular entrg-2i38 y sus hijas, resultando ademas
mas indicado para enriguecimientos altos en los eué)-238 esta en cantidades
sensiblemente menores que el U-235, especialmentéiagho material luego de
irradiado. Esto es porque el material irradiadctieoe otros isoétopos, como el U-236,
que estan presentes en cantidades no despreci&hlafquier método basado en
relacionar el U-235 con, solamente, la suma demmig el is6topo 238 acarreard un
error apreciable en este tipo de materiales.

Desventajas

» El método depende fuertemente del conocimientoiattos datos, particularmente del
tiempo de decaimiento y la isotopia inicial. En ol@z de diferentes blancos irradiados
en épocas apreciablemente lejanas en el tiempo difitaultad incrementa la
incertidumbre considerablemente.

* El método solo fue probado para isotopias altasgcgel 90%) y grados de quemado
bajos. Si bien es esperable que la isotopia naealfes resultados, si es sabido que la
formacion del Eu-155 pierde linealidad respecta fision del U, especialmente porque
se empieza a formar fuertemente por captura ddl58u-Este dltimo puede utilizarse
pero solamente calculando un factor que considerfermacion por captura, lo que
depende del tiempo de irradiacién y hace el métoél® impreciso (puesto que depende
de un factor tedrico) y engorroso.
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Ademas, para tiempos de enfriamiento bajos es lpogile resulte dificil ver el Eu por
las interferencias de radionucleidos de periodaotosoNo obstante, esto debe ser
verificado y se cuenta con la ventaja de la separaguimica que se da en el caso
particular de filtros de produccién de Mo-99.

El método da buenos resultados para filtros de Blog@ro es necesario dar pruebas
suficientes de que resulte Util en sistemas irdadigue no sufrieron disolucion alcalina
y filtracion.

No es aplicable a materiales no irradiados y diifiente lo sea para material de
condiciones de irradiacion e isotopias desconocidas

Es, a priori, indicado para medir quemado en pmsés determinadas de elementos
combustibles en un reactor, debido a que el Euigoansomo otros elementos tipicos
usados para medir quemado, como es el caso d8irCembargo, las energias gamma
del Eu-155 resultan algo bajas para hacer meddir@cta en combustibles, aunque la
viabilidad o no de esta aplicacion debe ser vexdfic

Se observa una tendencia a sobreestimar ligerarakmtdor de isotopia respecto a la
espectrometria de masas y, en el caso particularpesente trabajo, dada la
imprecisién en el conocimiento de ciertos paranseted resultado final también arroja
incertidumbres considerablemente mayores que lacesmetria de masas, lo que se
puede apreciar facilmente comparando los grafieasathpana.
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