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RESUMEN

Se analiz® la produccibén de neptunio-237 en el reactor RA-3,
en funcibn de diversos valores de la seccidn eficaz de captu-

ra del uranio-23¢ y a diferentes niveles de quemado.

ABSTRACT

The production of neptunium-237 in RA~3 reactor is described
as a function of the effective cross-section of uranium-236

and the burn-up of the fuel elements.



INTRODUCCION

(1)

'En un trabajo anterior de los autores , s8¢ analizaron al-
gunos datos de interés'para el reprocesamiento del combusti-
ble del reactor RA-3, tales como el cambioc de la composicibn
isotbpica del combustible con el guemado y la formacibn de

algunos nucleidos de interés.

Debido a la composicién isotépica del uranio que se usa en
el RA-3 (Tabla I), la formacibén de plutonio durante la ope-
racifn del mismo puede despreciarse; en cambio, no ocurre

" lo mismo con la produccibn del neptunio, en especial si se

recicla el combustible;

La produccidn de neptunio-~237, el principal isbtopo del nep-
tunic en cualguier reactor con combustible a uranlo, se ori-

gina a través de las siguientes reacciones:

235y (0, v y___23% (n,¥ )

TN237y 237,

3% (n,2n) /

(1)

En el caso del reactor RA-3, los procesos de formacién que
predominan son a través de la cadena del uranio-235 y a par-
tir de la captura neutrbnica en el uranio-236 originalmente

presente en el combustible.

A pesar que la produccidn del neptunio sea relativamente pe-
quena, serviri no solo como propdsito de investigacibn y de-
sarrollo, desde el punto de vista de su recuperacibn, sino

también como experiencia para la produccidn de plutonio-238.



La irradiacif6n de neptunio-237 puro en reactores produce plu-
tonio-238 y, en pequena proporcidn, 239 y 236. Este Gltimo
nucleido, con un perfodo de 2,85 anos, desintegra a uranio-232
y sus hijas, algunas de las cuales poseen radiacifn gamma du-
ra. Es -por este motivo que las especificaciones para la con-
centracidn de plutonio-~236 en plutonio-238 son estrictas y

varfan de acuerdo al uso que se le da al producto.

Asi, por ejemplo, cuando el plutonio-238 se utiliza para fi-
nes médicos (marcapasos) es especialmente importante gque el

238Pu sea bajo, para que la dosis de radia-

¢gociente 236Pu/
cifn que reciba el paciente sea la mas pequena posible (la
concentracidén de plutonio-236 en este caso no debe ser mayor

que 0,3 ppm).

El plutonio-238, debido a sus caracterfisticas radicactivas,
con una vida media relativamente grande (87,4 anos), alta
actividad especifica y bajos requerimientos de blindaje, ha-
ce que sea una fuente potencial de energfa utilizable para
numerosos fines. En la bibliografia existen trabajos donde

(2,3,4)

se mencionan sus posibles aplicaciones y se descri-

(5)

ben algunas de ellas en detalle

Los procesos para la recuperacifén y purificacidn del neptu-
niohan sido exhaustivamente estudiados (6'7'8’9), como asi
también los mé&todos que se emplean para la separacifn de
plutonio-238 del neptunio-237 irradiado. En Savannah River

y Hanford (EE.UU)(lO'll'lz) y &n Inglaterra (13) utilizan in-
tercambio anibnico, mientras que los franceses emplean pro-

cesos de extraccifn pdr solventes con TLA (14'15).

El neptunio-237 es usualmente irradiado como didéxido encap-
sulado en recipientes adecuados., Los m&todos para la fabri-
cacibfn de los "target” en Savannah River han sido descrip-

tos por Porter (16) y Groh (l?).



Alta concentracién de plutonio-238 puede obtenerse seleccio-~

nando apropiadamente las condiciones de irradiacién (18'19);

PRODUCCION DE NEPTUNIQ-237

Si se considera que los nucleidos desaparecen ¢ se forman
por procesos de captura de neutrones y no por desintegraciﬁn
y sl ademds se desprecia la formacidn intermedia del ura-~
nio=-237 (T27 = 6,75 d) y la fisién del neptunio-237, obtene-
mos que la formacidén de este Gltimo durante el_quemado en

un reactor de alto enriquecimiento, segfin la cédena (1},

resulta expresado por:

N N ! - T 37
37/ M35 (e e ) +
(U37-0&)( Ubsﬂ UT)
T26 RO a. g .
+ [ 6/5 ~Ca5/( Tgs-Tp ).
{ 037 - 056)
g §..E
(e 26 37 ) (2)
Donde: Nab es el nfmero de &dtomos del nucleido, siendo a la

Gltima cifra del nfmero atdémico y b la Gltima cifra del nGme-
ro de masa {20); R"G/5 es la relacidn entre el uranio 236 y
235 antes de la operacidn del reactor y E es el flujo integra-

do.



. Las secciones eficaces gue aparecen en la expresibn (2) se
conocen relativamente bien { G}S = 107 b, 657 = 170 b,

0y = 687 b) excepto la G,,.
mina principalmente la produccién del neptunio en el reactor
RA-3,

Esta filtima es la gue deter-

En la Fig. 1, se ha representado la formacifn del neptunio-237
en funcidén del flujo integrado para diferentes valores de Géﬁ
para un dado valor de R°6/5 = 0,00323.

De eskta figura se desprende la necesidad de conocer el valor
de la seccibn eficaz de captura del uranio-236 para tomar una
decisifn sobre la separacién del neptunio durante el reproce-

samiento del combustible guemado del reactor RA-3.

En las Figs. 2,3,4,5 v 6 se ha representado la producci®n del
neptunio en funcibdn de la seccibn eficaz GEG’ para distintos

enriquecimientos de uranio-236 y diferentes quemados (x).

Para calcular el enriquecimiento en uranio-236 con el quema-

do del combustible pueden utilizarse las Figs. 2 y 10 de un
(1)

trabajo anterior .



Conclusiones

De este trabajo surge la necesidad de conocer la seccibn efi-
caz de captura de neutrones en uranio-236 sobre la cual se

encuentran datos dispares en la literatura.
Se sugiere gue se emplee el siguiente método:

a.- Irradiaciones muy cortas sobre muestras de uranio de co-
nocida composicibn isotdpica, conteniendo uranio~-236. Para
este caso la doble captura en uranio-235 puede despreciarse
completamente respecto a la captura directa en el uranio-237,
gue desintegra con un perfodo de 6,75 dlas por radiacibn -,
con E_ .. de 0,2 Mev y rayos gamma de .energia conocida permi-

tird determinar (326’

236y 4, 237y £ 237

La actividad producida se rige por:

SN, § . G (1-e” P27Y

Byq 26 26

gque para irradiaciones cortas respecto al periodo se reduce

az:

AZ? = N26. g . 026 . /\27 . t

La determinacién del flujo puede hacerse mediante un patrdn

de seccibn conocida por ejemplo lg;Au, con lo cual para la

misma limitacidn anterior resulta:



Ggr - A

98 = Ng7+ 7 . Ygy t

98 °

De la relacidén de las dos actividades se obtienen

5 - 227 g7 T2y
26 97 * Egg S Tog

Donde Tab son los periodos de semidesintegracién respectivos
v 0‘97 es la seccidn efectiva de captura para el oro en esa
posicifn en el reactor. Las Nab se pueden determinar, por e-
jemplo por medio de una titulacidn quimica para el uranio,
convertiendo a uranio—-236 por medio del conocimiento de la
composicién isotdpica y para las Aabf que representa las

actividades absolutas, se puede emplear contadores 41 .



TABLA T

Composicién isotdpica briginal del uranio utilizado para una

parte de la primera carga del reactor RA-3.

234, 0,84 %
235y 89,91
2364 | 0,29 %
238

U 8,96 %
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