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Resumen

En esta presentacion se evallia criticamente la relacion entre las instalaciones disponibles
para irradiacion en reactores nucleares y los requerimientos del analisis por activacion como
técnica analitica. Se discuten los aspectos referidos a diferentes alternativas de determina-
cion, sensibilidad analitica e interferencias. Se presentan algunos ejemplos experimentales de
la aplicacion del analisis por activacion, bajo esta concepcion.

PALABRAS CLAVE: ANALISIS POR ACTIVACION — REACTORES NUCLEARES — INSTALACIO-
NES DE IRRADIACION

Abstract

The relationship between the facilities available for irradiation in nuclear reactors and the require-
ments of activation analysis as analytical technique are critically evaluated. The aspects referred
to different alternatives for determination, analytical sensitivity and interferences are discussed.
Some experimental examples of application of activation analysis, under this conception, are pre-
sented.
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Introduccion

Aproximadamente el 80 % de los trabajos pu-
blicados con respecto al desarrollo o la apli-
cacion de métodos de andlisis por activacion
estan referidos a los reactores nucleares como
fuente de irradiacion. Esta cifra marca una ten-
dencia cuya explicacion puede encontrarse en
dos aspectos basicos: disponibilidad de altos
flujos de particulas, neutrones térmicos en este
caso, y muy favorables secciones eficaces, con
tales particulas, para la mayor parte de los ele-
mentos (La seccién eficaz es un término que
expresa la probabilidad de produccién de una
determinada reaccién nuclear). A estas condi-
ciones, sin duda importantes para el analisis
por activacion, se suma una componente adi-
cional, tal vez decisiva, como lo es la posibilidad
de irradiacion simultanea de multiples mues-
tras, factor que permite el empleo del reactor
para varios fines, principalmente la produccion
de radioisétopos.

Dificilmente pueda concebirse, sobre todo en
los paises en desarrollo, la construccién de un
reactor nuclear destinado en forma excluyente,
o siquiera preferencial, al analisis por activa-
cion. Sin embargo, es esta técnica la que podria
requerir la utilizacién de todas las posiciones
de irradiacion del reactor, incluyendo varias de
sus instalaciones auxiliares, en los diferentes
problemas que involucra el analisis de matri-
ces de diverso origen para la determinacion de
elementos con caracteristicas nucleares muy
disimiles en muchos casos.

Sobre la base de la experiencia adquirida por
el autor en la utilizacion de varios reactores del
pais y de otros paises latinoamericanos, el pre-
sente trabajo tiene como objetivo efectuar una
evaluacion critica acerca de la necesidad de
empleo de las diferentes instalaciones de irra-
diacion de un reactor nuclear, en relacion con
la aplicacion integral del analisis por activacion.

Irradiacion, sensibilidad analitica e inter-
ferencias

El cdlculo primario de la sensibilidad analitica
en analisis por activacién toma como base la
conocida férmula que vincula, para una reac-
cion directa, la actividad de un radionucleido
expresado como (2) con el niUmero de atomos
de su precursor expresado como (1):

A,(t) = No,¢(1 - &)

donde N es el nUmero de atomos, ¢ es la sec-
cion eficaz para la reaccion, @ el flujo de parti-
culas, A la constante de desintegracion del ra-
dioisotopo v tirr el tiempo de irradiacion.

De acuerdo con esta formula, resultaria conve-
niente efectuar la irradiacion en alguna de las
posiciones de mayor flujo posible, puesto que
asi se detectarian masas cada vez menores de
los precursores. La aplicacion de este concepto
en forma lineal supone ignorar otro factor cri-
tico, relacionado con las interferencias que se
producen en forma simultanea con la activacion
del elemento de interés. Ejemplos de mecanis-
mos a partir de los cuales pueden producirse
interferencias de segundo orden son:

a) reaccion principal: 3(n,y)4; interferencia:
1(n,y)2;(decaimiento);3(n,y)4

b) reaccion principal: d(n,y)e; interferencia:
a(n,y)b(n,y)c(decaimiento)e

Los numeros vy las letras simbolizan a los di-
ferentes nucleidos involucrados, de los cuales
los subrayados corresponderian a isdtopos es-
tables. Al solo efecto de diferenciar a los dos
casos posibles, se reservard la denominacion
de interferencia de segundo orden a la secuen-
cia descripta en a), mientras que la descripcidn
de b) se caracterizara como interferencia por
doble captura neutronica.

Simbolizando con el subindice p a todas las va-
riables involucradas en la reaccién principal y
con i a las dependientes de la primera reaccién
de interferencia, se expresara el grado de in-
terferencia del elemento i en términos de con-
centracion aparente de p, elemento principal.
Para la interferencia de segundo orden (Cohen,
1982) la ecuacién aplicable es:

Pl ~UP- :r::p °i¢[(op¢ “ )1(0,, “ok*
. (r, —o,0) [e—cwtin _ et ) )
(h, —00r, —ooo, —o b e e )

(A.p - opq;) (e—hiti., _ oMt )]
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donde [p],, representa la concentracion apa-
rente del elemento p que induce la interferen-
cia del elemento i, de concentracion [i]; 0 y PA
representan a las abundancias isotdpicas y los
pesos atdmicos, respectivamente.

La expresion equivalente para la interferencia
por doble captura neutrénica (Cohen, 1982)
es:
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El subindice i se refiere a la primera reaccion
que conduce a la interferencia, mientras que ii
esta referido a la segunda reaccion.

En ambos ejemplos la concentracion aparente
de p inducida en la muestra, obviamente erro-
nea, es mas significativa cuanto mayor sea el
flujo neutrdnico.

Un ejemplo de interferencia de segundo or-
den es la que genera el europio en la deter-
minacion de gadolinio, estudiada por Kramar
(1980):

Reaccidén principal:
152Gd(n,y) 153Gd
Interferencias:

1) Eu(n, 1) 7Eu(B-)2Gd(n )G
2) “Eu(n,7)*mEu(p-)**Gd(n;7)"*Gd

Cohen y colaboradores (1976) estudiaron va-
rios casos de interferencia por doble captura
neutrénica. Entre ellos, uno de los mas rele-
vantes se da entre el oro y el platino:

|.}‘p - (?\'i + 0ii¢)J?\'ii - ()\’i + Oiiq))J (e_op‘ﬂi" —g i ) *

Reaccidn principal:

1) 198Pt(n,,y)199Pt(B_)199Au
2) 5Pt(n,y) " mPL(TT)**Pt(B-)***Au

Interferencia:
197AU(n,Y) 198AU(n,Y)199AU

El tratamiento matematico en los ejemplos
anteriores conduce a féormulas mas complejas
que las formuladas anteriormente. El aspecto
distintivo es que el grado de interferencia de-
pende, también aqui, del flujo neutrdnico. Para
la interferencia de segundo orden, la actividad
de 3Gd inducida por europio, para 24 h de
irradiacion a un flujo térmico igual a 8 x 10%
n.cm?2.s?, alcanza el 40 % de la actividad pro-
ducida por gadolinio, para masas equivalentes.
En cuanto a la interferencia por doble captura
neutronica, la concentracion aparente de plati-
no en oro, por medicién de 199*, luego de 4
dias de irradiacion a un flujo de 10 n.cm?2.sty
5 dias de decaimiento, es de 62 %.

Los casos mencionados, son quizas los de ma-
yor importancia practica, aunque no excluyen
otros ejemplos también significativos.

Las posiciones de mayor flujo neutrénico son
las mas cercanas al nucleo del reactor, donde
en general las relaciones entre las componen-
tes rapida y térmica del espectro neutrdnico son
altas. Cuando se irradia en estas posiciones,
la posibilidad de interferencias por reacciones
neutrén-protén y neutrén-alfa, inducidas sola-
mente por neutrones de mayor energia, dado
gue es necesario vencer un umbral energético
para su generacion, debe ser especificamente
explorada. En forma simplificada, la concentra-
cion aparente que induce una interferencia i en
un elemento principal p en estos casos es:

=] :
[p]q, [] eppAl':t)t 0p¢t +Ip¢epi

Los términos conservan el mismo significado
que en las ecuaciones anteriores; ®t, ®epi y
or refieren respectivamente a las componentes
de neutrones térmicos (en equilibrio con el me-
dio), epitérmicos (neutrones que perdieron par-
te de su energia por choques con las moléculas
del moderador) y rapidos (neutrones que con-
servan la energia original debida a la fisién); I,
integral de resonancia, expresa la probabilidad
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de reaccion en la zona epitérmica.

Varios ejemplos experimentales pueden ser
consultados en un trabajo del autor (Cohen,
1991). Una revisidn mas extensa puede ser
consultada en un articulo posterior (Cohen,
2014). Un trabajo mas reciente (Cohen y co-
laboradores, 2015) describe una metodologia
para la determinacién de manganeso a partir
de la reaccion >Mn(n,y)**Mn en concentrados
de hierro, donde la interferencia de la reaccion
%Fe(n,p)*®*Mn es particularmente alta.

En razon de lo discutido en los parrafos prece-
dentes, resulta evidente la necesidad de evaluar
adecuadamente las interferencias que pueden
presentarse segun la posicién de irradiacion
elegida en cada caso. En muchas ocasiones, a
menos que puedan ser efectuadas las correc-
ciones pertinentes, resulta aconsejable irradiar
con flujos mas bajos, inclusive en la columna
térmica del reactor (Sekimoto y colaboradores,

2007) aun a pesar de la consiguiente pérdida
de sensibilidad en la determinacion.

Alternativas de determinacion

En la practica del analisis por activacion, la
necesidad de optimizar la relacion entre la ac-
tividad del elemento de interés con respecto
a la inducida sobre otros elementos presentes
en la muestra, debe anteponerse a la idea de
obtencién de altas actividades. Este criterio
encuentra justificacion plena en el analisis por
activacion con neutrones epitérmicos, donde
se emplean filtros de cadmio para absorber los
neutrones térmicos. En esas condiciones, algu-
nos elementos encuentran favorecida su deter-
minacion, aun cuando la actividad inducida es
significativamente menor.

Sobre la base de un factor de ventaja, definido
por Brune y Jirlow (1964) como el cociente en-
tre las relaciones de cadmio de la interferencia

Nucleido Seccién Integral de | Relacién | Factor Factor Factor
eficaz (b) resonancia de de de de

(b) cadmio | ventaja | ventaja | ventaja

{(**Na) (*'Ca) (55Mn)
*Na 0,53 0,35 38,6
“Ca 0,25 0,32 20,4
N 13,3 13,9 24,7
L0 9,0 11,5 20,4 1,9 1,0 1,2
Hice 0,57 0,43 33,9 1,1 0,6 0,7
H43Ce 0,97 0,95 234 1,7 0,9 1,1
147N d 1,3 2,6 13,2 2,9 1,5 1,9
153Sm 206 3141 2,6 14,7 7.7 9.4
15Imgy 3300 3036 28,0 1,7 0,7 0,9
152gy 5900 3700 40,6 0.9 0,5 0,6
153Gd 1100 3000 10,1 3.8 2,0 2.5

159G 2,5 83,3 1,7 22,2 11,7 14,2
160Th 25,5 410 2,5 15,2 8,0 a7
15Dy 2700 810 83,7 0,5 0,24 0,3
%6Hg 63,0 636 3,5 11,1 59 7.2
YiEr 57 23,9 6,9 6,6 29 3,6
LMTm 103 1410 2,8 13,7 7.3 8.8
165y 3470 25000 4,4 8,7 4.6 56
173y 65 38 434 0,9 0,5 0,6
1Fimy 16,4 547 1,7 22,2 11,7 14,2

Y7l 2100 1090 48,8 0.8 0,4 0,5

Tabla 1. Factores de ventaja de nucleidos producidos por los elementos de las tierras
raras, con relacion a sodio, calcio y manganeso
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y del elemento de interés, es posible estable-
cer la eventual conveniencia de emplear la ac-
tivacién exclusivamente con neutrones epitér-
micos. Tal alternativa resultard mas ventajosa
cuanto mayor sea el factor de ventaja calcula-
do. Los primeros trabajos se efectuaron sobre
material geoldgico silicatado. El autor extendid
su aplicacion a otras matrices (Cohen, 1973;
Gomez y Cohen, 1981).

La Tabla 1 muestra los factores de ventaja para
radionucleidos producidos por activacion de los
elementos de las tierras raras, con respecto a
#Na, ¥Ca y **Mn como interferencias principa-
les, para una relacion ®epi/®th igual a 0,035.
Puede observarse que estos factores son favo-
rables para una buena parte de los elementos
investigados. Sobre esa base, se desarrolld un
método para la determinaciéon de tierras raras
en fluoritas mediante analisis por activacién
con neutrones epitérmicos (Cohen, 1978).

No siempre es posible emplear las reacciones
de captura neutroénica, (n,y), para el andlisis
por activacién, pues las caracteristicas de los
productos podrian ser desfavorables. Las re-
acciones umbral, mencionadas anteriormente
como interferencias, pueden servir como alter-
nativas analiticas. Algunos ejemplos de interés
pueden consultarse en los trabajos, ya citados,

del autor (1991 y 2014).

El empleo de flujos predominantemente térmi-
cos, o irradiacidon con neutrones epitérmicos y
rapidos, depende del requerimiento analitico,
pero también, obviamente, de las posibilidades
de irradiacion. Las relaciones @ epi/<1>t, D r/c[> y
(Depi/ P, son parametros de importancia y, puesto
que cada problema puede encontrar una solu-
cién distinta, la disponibilidad de posiciones de
irradiaciéon con caracteristicas diferentes es una
herramienta invalorable.

Como necesidad asociada a la utilizacién de
neutrones epitérmicos y rapidos debe mencio-
narse la instalacion de sistemas de transferencia
de capsulas irradiadas y celdas de apertura, en
razon de que los filtros de cadmio empleados
para absorber neutrones térmicos generan al-
tas actividades y podrian implicar riesgos para
el operador.

Las instalaciones del reactor y el
por activacién con radionucleidos de
riodo corto

El empleo de nucleidos de periodo de semides-
integracion! corto implica en el analisis, como
ventaja inmediata, la reduccidon del tiempo de
operacién. Mas alla de este factor favorable,

Elemento Radionucleido Periodo
N ey 7,13 s
19
o o s
E 20F 11,0 s
1% 27,1s
Mg Mg 9,46 min
Al '\ 2,25 min
S g 5,0 min
cl 38Ci 37,18 min
v 52y 3,75 min
Rh 104Rh P s
In 118m2yy 54 min
I 128y 25,0 min

Tabla 2. Elementos que conducen a radionucleidos de periodo corto como Unica alter-

nativa analitica
* Unico emisor gamma
** \/ia practicamente excluyente

Periodo de semidesintegracion o periodo, es el tiempo en el cual una poblacion de atomos radiactivos

disminuye su nimero a la mitad.

I. M. Cohen - Las instalaciones de irradiacion de los reactores...
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Elemento Radionucleido Periodo (s)
Li 8Li 0,84
ON 18N 7,13
cl 38mC] 0,7
In 116m2]n 2,2
Er 187Er 2,3
Hf 177mHf 1,1
Hf 178Hf 4,0
W 183my 53
Au 187mAY 7,8

Tabla 3. Nucleidos de interés analitico y periodo menor que 10 segundos

para varios elementos, que se indican en la
Tabla 2, es la Unica via aplicable.

El autor ha intervenido en numerosos trabajos
destinados a la medicién de radioisétopos de
periodo corto, con fines analiticos o de caracte-
rizacion de reacciones nucleares y productos.
La némina de nucleidos y sus periodos com-
prende: °O, 27,1 s (Aisenberg y colaboradores,
1971); ®F, 11,0 s (Aisenberg y colaboradores,
1972); 16mIn, 54 min (Cohen, 1973); 3*mCl,
32,0 min (Cohen y colaboradores, 1987); %Al,
2,25 min (Furnari y Cohen, 1994; Arribére y
colaboradores, 2000); °Ga, 21,15 min, y "Ga,
8,1 min (Cohen y colaboradores, 1996); *Na,
59,1's, Mg, 9,458 min, °Al, 6,56 min (Arribé-
re y colaboradores, 2000); ""™Ge, 53 s (Kestel-
man y colaboradores, 2000); %Cu, 5,12 min,
8mCu, 3,75 min, Zn, 38,47 min, y 7*Zn, 2,45
min (Cohen y colaboradores, 2005); >"Ge, 48
s (Dorval y colaboradores, 2006); ®Cu, 31,1 s
(Kestelman y colaboradores, 2007).

La experiencia operativa permite concluir que
es factible la mediciéon de radionucleidos con
periodos del orden de 10 min o mayores aun
cuando no se disponga de sistemas neumati-
cos de transferencia de muestras hacia y des-
de la posicion de irradiacion, pero que ellos
resultan imprescindibles para periodos mas
cortos. Cabe sefialar, en tal sentido, que los
dos sistemas neumaticos de transferencia del
reactor de investigacién mas importante de
la Argentina (Reactor RA-3; Centro Atomico
Ezeiza, Comisién Nacional de Energia Atdémi-
ca) se encuentran no operables desde 1972.
Tal situacién representa una fuerte restriccién
a las posibilidades de aplicacion del andlisis

por activacién (por ejemplo, con respecto a la
determinacion de aluminio y magnesio, com-
ponentes habituales de muestras geoldgicas).

El andlisis por activacion con periodos muy
cortos (por ejemplo, del orden de unos pocos
segundos) implica la necesidad de contar con
sistemas de transferencia muy precisos y ve-
loces, para asegurar el posicionamiento de las
capsulas de irradiacién en el sitio selecciona-
do y su rapida recuperacion. Adicionalmente,
el sistema de medicion debe encontrarse en
el lugar de recepcion de las muestras irradia-
das. En ocasiones, se requiere la realizacion
de irradiaciones y mediciones ciclicas, con el
objeto de mejorar los limites de deteccién. En
la Tabla 3 se indican algunos nucleidos de pe-
riodo corto de interés analitico, que pueden
emplearse en la determinacion elemental.

En resumen, para todo andlisis que involucre
la medicion de radionucleidos de periodo cor-
to, la extension del tubo neumatico y su des-
tino final (cuarto de medicién de bajo fondo
radiactivo) son factores muchas veces deter-
minantes en la definicién de la viabilidad de un
método. Puede ser necesario, ademas, contar
con estaciones de recepcion y procesado ra-
pido de muestras, cuando estos métodos se
combinan con activacion por neutrones epitér-
micos.

La utilizacion de haces de irradiacion ex-
ternos

Una de las modalidades mas promisorias del
analisis por activacion es la determinacion
multielemental directa en muestras grandes,
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en los casos en que no es posible tomar una
fraccion representativa para el trabajo analiti-
co. Esta situacion se da cuando la composicion
es no homogénea, o bien cuando la integridad
del objeto debe ser preservada, como en las
muestras de interés arqueoldgico. El tamafio
de tales muestras impide su irradiacion en el
nlcleo mismo del reactor, que implicaria ade-
mas la generacion de actividades inaceptable-
mente altas. Por tal razon, se utilizan haces de
neutrones para su activacion fuera del recinto
mismo.

Ejemplos de aplicacion de estos métodos pue-
den consultarse en los articulos de Bedregal y
colaboradores (2009 y 2012). El autor formd
parte del grupo de profesionales que llevd a
cabo esos desarrollos, efectuados mediante
el Contrato de Investigacion 15224, celebra-
do con el Organismo Internacional de Energia
Atémica. El contrato estaba destinado al de-
sarrollo de métodos de analisis por activacion
de objetos arqueoldgicos enteros. Las irradia-
ciones se efectuaron a la salida de uno de los

Referencias

tubos radiales del reactor nuclear de 10 MW
del Centro Nuclear RACSO (Instituto Peruano
de Energia Nuclear) empleando un dispositivo
rotatorio disefiado para asegurar que muestra
y estandar recibieran el mismo flujo integrado.

Conclusiones

La resefa presentada permite demostrar la es-
trecha relacion existente entre la factibilidad de
realizacion del andlisis por activacién, en sus
diferentes formas, y las instalaciones de los re-
actores nucleares, incluyendo a las posiciones
de irradiacion, los sistemas de transferencia y
los servicios auxiliares.

El examen pormenorizado conduce a una con-
clusion final: la necesidad de una compenetra-
cion cabal de los requerimientos del usuario,
por parte de disefiadores y operadores de re-
actores nucleares y, con respecto al analista,
del conocimiento adecuado de las posibilidades
que su propio reactor ofrece.

AISENBERG, E. Y.; COHEN, I. M.; KOROB, R. O. y RUDELLI, M. D., (1971) II Congreso Argentino de
Biologia y Medicina Nuclear; San Martin de los Andes, 5 al 9 de octubre.

AISENBERG, E. Y.; COHEN, I. M.; KOROB, R. O. y RUDELLI, M. D., (1972) Nuclear Activation Techniques
in the Life Sciences 1972, Proceedings of a Symposium, p. 551; International Atomic Energy Agency,
Vienna, Austria.

ARRIBERE, M. A.; COHEN, I. M.; KESTELMAN, A. J. y RIBEIRO GUEVARA, S., (2000) J. Radioanal. Nucl.
Chem. Articles 244, 417.

BEDREGAL, P.; MUNIVE, M.; MENDOZA, P.; REVILLA, A.; GAGO, J.; COHEN, I. M. y MONTOYA, E.,
(2009) Proyecciones 7, 1, 65.

BEDREGAL, P.; MENDOZA, P.; COHEN, I. M.; BALTUANO, O. y MONTOYA, E., (2012) J. Radioanal. Nucl.
Chem. 291, 37.

BRUNE, O. y JIRLOW, K., (1964) Nukleonik 6, 242.

COHEN, I. M., (1973) Radiochem. Radioanal. Letters 15, 379.

COHEN, I. M.; KOROB, R. O.; MILA, M. I. y ROCCA, H. C., (1976) Informe CNEA No. 416.

COHEN, I. M., (1978) XIV Sesiones Quimicas Argentinas. Santa Fe, 16 al 20 de julio.

COHEN, I. M., (1982) Informe CNEA NT 15/82.

COHEN, I. M.; MAGNAVACCA, C. y BARO, G. B., (1987) J. Radioanal. Nucl. Chem. Articles 112, 387.
COHEN, I. M., (1991) J. Radioanal. Nucl. Chem. Articles 148, 155.

COHEN, I. M.; KESTELMAN, A. J.; FURNARI, J. C. y ARRIBERE, M. A., (1996) J. Radioanal. Nucl. Chem,
Letters 212, 353. ’

COHEN, I. M.; RIBEIRO GUEVARA, S.; ARRIBERE, M. A.; FORNACIARI ILJADICA, M. C.; KESTELMAN, A.
J.; OHACO, R. A.; SEGOVIA, M. S. y YUNES, A. N., (2005) Radiochimica Acta 93, 543-546

COHEN, I. M., (2014) Proyecciones 12, 2, 45.

COHEN, I. M.; SEGOVIA, M. S. y SIRI, S., (2015) 14th International Conference on Modern Trends in
Activation Analysis. Delft, Netherlands, 23-29 September. Enviado para su publicacién en J. Radioanal.
Nucl. Chem.

DORVAL, E.; ARRIBERE, M. A.; RIBEIRO GUEVARA, S.; KESTELMAN, A. J.; COHEN, L. M. OHACO, R. A.;
SEGOVIA, M. S.; YUNES, A. N. y ARRONDO, M., (2006) J. Radional. Chem. Articles 270, 603.

I. M. Cohen - Las instalaciones de irradiacion de los reactores...

19



20

FURNARI, J. C. y COHEN, I. M., (1994) Biological Trace Element Research 43-5, 503.

GOMEZ, C. D. y COHEN, I. M., (1981) Actas de la X Reunion Cientifica de la Asociacion Argentina de
Tecnologia Nuclear, p. 303.

KESTELMAN, A. J.; ARRIBERE, M. A.; COHEN, I. M. y FURNARI, J. C., (2000) Phys. Rev. C 61, 067304.
KESTELMAN, A. J.; RIBEIRO GUEVARA, S.; ARRIBERE, M. A. y COHEN, L. M., (2007) App. Rad. Isotopes
65, 872.

KRAMAR, U. (1980) Geochim.Cosmochim. Acta 44, 379.

SEKIMOTO, S.; KOBAYASHI, T.; TAKAMIYA, K. y; SHIBATA, S., (2007) Journal of Nuclear and Radioche-
mical Sciences 8, No. 2, 113.

PROYECCIONES - Publicacion de investigacion y posgrado de la Facultad Regional Buenos Aires



