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Presentacion

Nuestro pais se encuentra abocado en mejorar su indice de competitividad para hacer sostenible
el crecimiento econémico, durante el presente afio se ha avanzado en el aspecto global; y
existen importantes oportunidades de mejora en el tema de innovacion, en temas tales como:
colaboracion en investigacion y desarrollo con universidades e industrias, disponibilidad de
cientificos e ingenieros, mayor asignacion de recursos econdémicos de empresas en
investigacion y desarrollo, entre otros. Para revertir esta situacion, también se deben involucrar
a las instituciones de ciencia y tecnologia para que asuman el compromiso del desarrollo
tecnoldgico de acuerdo con las prioridades y planes del gobierno. Asimismo, es necesario
mejorar sustancialmente los indicadores de publicaciones en ciencia y tecnologia (CyT) y
difundir la produccién cientifica nacional.

Las investigaciones y aplicaciones del uso pacifico de la energia nuclear desarrolladas por el
Instituto Peruano de Energia Nuclear (IPEN), contribuyen a la inclusion social, adaptacion y
mitigacion del cambio climatico, mediante proyectos contemplados en el Marco Programatico
del Per( 2012-2016 y el Plan Estratégico 2010-2016.

El IPEN se complace en presentar la edicion anual del Informe Cientifico Tecnolégico 2010
(ICT-2010), serie iniciada en la década de los afios noventa, cumpliendo de esta manera su rol
de difusion cientifica de los resultados obtenidos en las diversas actividades de investigacion y
desarrollo utilizando directa o indirectamente las radiaciones ionizantes.

EI ICT constituye el primer peldafio para la difusion cientifica institucional; en efecto, a lo largo
del ultimo decenio investigadores vinculados al IPEN han publicado més de 70 articulos
cientificos en revistas internacionales indexadas, contribuyendo de este modo a mejorar los
indicadores de publicaciones en CyT a nivel pais, en ese camino el ICT es un importante medio
para los autores nacionales.

Los trabajos publicados en la presente edicion han sido agrupados en categorias tematicas, para
organizar su lectura. En aplicaciones en mineria, industria y medioambiente, destacan los
trabajos relacionados con el uso de isotopos aplicados en temas de hidrologia y erosion de
suelos y el uso de la radiacion gamma en la preservacion de esparragos. En ciencia de los
materiales predominan los trabajos sobre 6xidos metalicos nanoestructurados obtenidos por
diferentes metodos, que incluyen la radiacion gamma, y el desarrollo de un material compuesto
elaborado a base de residuos de madera y polimeros.

En aplicaciones en medicina y biologia los trabajos estdn orientados a la determinacion de
parametros de calidad de productos obtenidos en la Planta de Produccién de Radioisétopos. En
seguridad nuclear y proteccién radioldgica destacan los trabajos sobre evaluacion de diferentes
equipos e instalaciones para asegurar que trabajan dentro de las normas de seguridad,
programas de vigilancia y la repatriacion de fuentes radiactivas. Asimismo, en la seccion de
aspectos generales, se presenta una evaluacion del uso de tomografia en la industria y la
proteccion en la actividad industrial y minera que usan materias primas que contienen
radionucleidos naturales.

En la seccion de fisica y quimica destaca un interesante estudio de analisis bio-arqueométrico
realizado a los restos del fundador de la ciudad de Lima Francisco Pizarro y la aplicacion del
andlisis por activacion neutronica en el estudio de piezas arqueoldgicas enteras. En
instrumentacion cientifica, los trabajos pasan desde la repotenciacion de equipos ya existentes,
hasta el desarrollo de dispositivos con funciones avanzadas para apoyar las investigaciones en
ciencia de los materiales principalmente.

Las investigaciones y estudios tienen en el reactor de investigacién RP-10 (10 MW de potencia
térmica) del Centro Nuclear Oscar Miroguesada de la Guerra - RACSO una valiosa herramienta
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de apoyo; por esa razon, una de las prioridades ha sido asegurar su funcionamiento dotandola
con nuevos elementos combustibles. Hicimos el méximo de los esfuerzos de sustentacion ante
las autoridades del sector y diversas instituciones nacionales y del extranjero, logrando
culminar con éxito la gestion para el desembolso financiero y la fabricacién de los elementos
combustibles que garantizaran la operacion del reactor durante los proximos afios.

Lima 28 de Octubre del 2011

Ing. Carlos Barreda Tamayo
Presidente del IPEN
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Andlisis bio-arqueométrico de los restos 6seos de
Francisco Pizarro

Paula Olivera’”, Raul Greenwich?®*

! Divisién de Materiales - Direccion de Investigacion y Desarrollo, Instituto Peruano de Energia
Nuclear. Av. Canada 1470, Lima 41, Peru
2 Proyecto Académico de Investigacion Bioarqueoldgico e Historiografico Francisco Pizarro-
PAIBHFP. Basilica Catedral de Lima - Plaza Mayor s/n
$ E.A.P. Arqueologia — Fac. Ciencias Sociales — Universidad Nacional Mayor San Marcos
* Equipo Peruano de Antropologia Forense

Resumen

Se ha continuado con el analisis de las piezas 6seas del esqueleto atribuido al conquistador
Francisco Pizarro con la determinacion cuantitativa de los elementos Calcio (Ca), Hierro
(Fe), Cobre (Cu), Zinc (Zn), Estroncio (Sr) y Plomo (Pb). Se muestra graficamente la fuerte
contaminacién por contacto por Pb de las piezas de la cabeza y la contaminacién puntual de
algunas otras piezas, con este mismo elemento por manipulacién; ademas, se ha determinado
la contaminacién por Cu en las piezas correspondientes a las extremidades. Finalmente
mediante evaluaciones estadisticas de los elementos Ca, Cu, Zn y Sr se determina el tipo de
dieta del individuo en estudio.

Bio-archaeometric Analysis of Francisco Pizarro’s bony remains

Abstract

The analysis of the bony pieces of the skeleton attributed to the conquer Francisco Pizarro
was continued, with the quantitative determinations of the elements Calcium (Ca), Iron (Fe),
Copper (Cu), Zinc (Zn), Strontium (Sr) and Lead (Pb) evidence graphically the strong
contamination by contact with Pb of the pieces of the head and the punctual contamination of
some other pieces, with this same element by handling; besides the contamination by Cu in
the Pieces pertaining to the extremities has been determined. Finally by means of statistical
evaluations of the elements Ca, Cu, Zn and Sr the type of diet of the individual in study is

determined.

1. Introduccion

Si  bien, basicamente el andlisis por
Fluorescencia de Rayos X se utiliza para la
determinacion de la composicién elemental
de un objeto arqueoldgico que permita
establecer similitudes entre los grupos de
piezas encontradas en un mismo sitio
arqueoldgico y lograr una clasificacion para
poder contrastarla con la del lugar en donde
fueron encontradas; también se aplica este
método para reconstruir dietas de un grupo de
individuos de una misma época mediante la
determinacion de la concentracion quimica de
Calcio, Zinc y Estroncio.

En los avances presentados del estudio de los
restos 6seos atribuidos al conquistador Don
Francisco Pizarro [1] se considerd un tipo de
alimentacion con tendencia vegetariana
debido a la mayor proporcion de estroncio
frente al zinc, encontradas en las piezas

analizadas; asi mismo, se reporté la presencia
de Plomo y Cobre como elementos
contaminantes originados por el contacto de
las piezas dseas con el material de entorno,
durante su entierro.

El objetivo del presente trabajo es analizar los
datos obtenidos de la determinacion quimica
elemental por métodos no destructivos, de un
grupo de piezas dseas correspondientes al
esqueleto atribuido al conquistador Francisco
Pizarro.

2. Metodologia

Se ha determinado la concentracion de los
elementos Calcio (Ca), Hierro (Fe), Cobre
(Cu), Zinc (Zn), Estroncio (Sr) y Plomo (Pb)
en cada una de las piezas irradiadas para
elaborar un mapa de concentraciones del
esqueleto. No se ha analizado material de

*
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entorno, solo se tiene conocimiento de que la
cabeza ha sido encontrada en el interior de
una caja de plomo [2] y una de sus
extremidades inferiores con una cadena
metalica.

2.1  Irradiacion y medicion de rayos X

Se utiliz6 una fuente Radiactiva anular de
Cd-109 de 25 mCi como fuente de excitacion
y para la medicién se utiliz6 un sistema de
espectroscopia de Rayos X de alta resolucion
(FHM 180 eV para 5.9 KeV). Se aplico
métodos no destructivos a fin de preservar las
piezas estudiadas [3].

2.2 Evaluacién de
determinacién cuantitativa

espectros y

La evaluacion de espectros y la
cuantificacion se realizd con las opciones de
Anédlisis Cuantitativo Simple y con el método
de sensibilidad elemental del programa
IAEA-AXIL-QXAS.

3. Resultados

Figura 1. Concentracion de Calcio.

Figura 2. Concentracion de Hierro.

Figura 3a. Concentracion de Cobre.

Figura 3b. Concentracion de Cobre, en escala
hasta 200 ppm.

Figura 4. Pieza contaminada por Cobre.

Figura 5. Concentracion de Zinc.
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Figura 6. Concentracion de Estroncio.

Figura 7. Concentracion de Plomo.

Figura 8. Una de las piezas de la cabeza
contaminada por contacto permanente.

Figura 9. Pieza con contaminacion puntual por
Plomo debido a la manipulacion de la misma.

4. Anélisis y discusion

En base a algunas consideraciones tedricas y
experimentales entre las que se destacan, que:

En el anélisis de muestras 6seas por métodos
no destructivos, aplicados en este trabajo, nos

encontramos con algunas de las muestras
muy maltratadas, que en consecuencia no
permitian contar con zonas de buena
densidad para obtener una adecuada
estadistica de conteo y con muestras
contaminadas por material de entorno; sin
embargo, en el anélisis por FRX efectuado se
expuso a éstas a la fuente de excitacion por
un tiempo suficientemente largo hasta
conformar  adecuadamente  los  picos
caracteristicos de los elementos de interés.

Por otro lado, se ha confirmado de forma
sistemética que los niveles de Sr, Zn y Mg
son los mismos para diferentes componentes
del esqueleto humano después del enterra-
miento por largos periodos de tiempo [4].

En la Figura 1 se representa la concentracion
de Calcio con un promedio de 27 = 4 %.

En la Figura 2 se representa la concentracion
de Hierro con un promedio de 292 + 97 ppm,
calculo en el que se ha descartado las piezas
con valores de Fe muy altos a los que se les
ha atribuido contaminacion por contacto con
el entorno durante el periodo de entierro y/o
manipulacion.

Las Figuras 3a y 3b muestran la
concentracién de Cobre en un promedio de
47 £ 17 ppm, en este caso también han sido
descartadas las piezas con concentraciones de
Cu muy altos, como es el caso de las
extremidades inferiores que presentan incluso
una coloracion verdosa (Figura 4).

En la Figura 5 se muestra la concentracién de
Zinc, alli se puede observar tres piezas que
salen del promedio (91 = 41 ppm) que
coincidentemente corresponden a piezas
contaminadas por Cu.

La Figura 6 muestra la concentracion de
Estroncio presente en las piezas dseas del
individuo en estudio, aqui todos los valores
obtenidos estan alrededor del promedio (105
+ 15 ppm) excepto uno que presenta un valor
mas alto y es que esta pieza no corresponde al
individuo en estudio. Un coeficiente de
variacién del Sr (menor del 20%) que indica
una concentracion homogénea [5].

La Figura 7 nos muestra la presencia de
Plomo en las diferentes piezas 0seas
analizadas, se puede observar que las piezas
de la cabeza presentan un mayor contenido de
Pb a pesar de que estas piezas fueron
raspadas para extraerles la capa superficial en
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la zona de analisis, lo que nos hace pensar en
un fuerte intercambio del elemento entre los
huesos de la cabeza y la caja de plomo, hasta
haber alcanzado el equilibrio. Varias de las
piezas también presentan Pb, probablemente
por efecto de la manipulacion de las
muestras, lo que podemos observar en las
figuras 8y 9.

Uno de los detalles mas criticos, a tomar en
cuenta, en el andlisis de elementos traza en
muestras arqueoldgicas déseas se refiere a los
cambios que puede sufrir los restos humanos
como consecuencia de los procesos culturales
y al contacto con el material de entorno.

No obstante, se sabe que la concentracion de
Ca, Zn, Cu y Sr en restos 6seos corresponden
a los niveles de dichos elementos ingeridos
en la dieta alimentaria del individuo [6]; que
la presencia de Sr en los huesos se debe a la
dieta alimenticia del individuo por consumo
de alimentos de origen vegetal y marino [6] y
gue la relacion Zn/Ca se utiliza como
indicador de dieta carnivora y estima el grado
de depdsito del Zn en el hueso, sin dejar de
tomar en cuenta que debido a que la
concentracion de Zn depende de la
concentracion inicial en el suelo donde
crecen los vegetales que ingiere el individuo.
[7], se ha incluido también el Cu como un
elemento indicador de una dieta carnivora.

En la figura 10 se muestra la relacién Zn
versus Sr, donde se observa una pendiente
ligeramente positiva, a diferencia de la
relacion Cu versus Sr, (figura 11) en la que la
pendiente es ligeramente negativa, lo que
induce a pensar en una dieta vegetariana
predominante en el individuo en estudio.

Figura 10. Relacion concentraciones de Zn versus
Sr.

Figura 11. Relacion de concentraciones de Cu
versus Sr.

Figura 12. Relacidn a niveles logaritmicos de Sr
y Zn, con tendencia ligeramente positiva.

Si establecemos una correlacion entre las
concentraciones de Sr, Zn y Cu con la
concentracion de Ca, esta ilustra la asociacion
existente entre ellos en la estructura mineral
del hueso.

Segun Fornaciari y Mallegni (1987) [8] la
dieta es rica en proteina animal si el indice
Zn/Ca es mayor que 0,5. Para este trabajo se
obtuvo 0.46, como se muestra en la figura 13.

Figura 13. indice de vegetarismo *1000 versus
Concentracion de Zn.

5. Conclusiones

Se confirma la contaminacion con plomo de
las piezas 6seas de la cabeza.
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Se confirma la contaminacion de las piezas
Oseas correspondientes al pie derecho
(calcaneo y metatarso).

De acuerdo con las correlaciones realizadas
entre las concentraciones de Sr, Zn'y Cu, con
respecto al Ca, se concluye que Ia
alimentacion del individuo en estudio tiene
una tendencia a ser vegetariana o de alto
consumo de productos de mar.

El andlisis por Fluorescencia de Rayos X,
efectuados por métodos no destructivos es
netamente superficial.
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Resumen

Se ha desarrollado un método que combina el andlisis por activacion neutrénica instrumental
;/3 8Ia espectrometria alffi (_je alta resc_)lucién, para la deter_minacic')n de _Ias actiz\ggdades de 234L.J y

U en muestras geologicas de bajo contenido de uranio. El contenido de “**U se determina
mediante analisis por activacion neutrénica segun el método del k sub cero, mientras que la
relacion 2**U / 28U se mide mediante espectrometria alfa, después del aislamiento y electro-
deposicion del uranio extraido mediante una lixiviacién con HCI 6M. La principal ventaja
del método es la simplicidad de las operaciones quimicas, incluyendo el hecho de que las
etapas destinadas a asegurar el mismo estado quimico para el trazador y las especies de
uranio presentes en la muestra, no es necesaria. EI método se ha aplicado a muestras de suelo
de sitios de la costa norte del Per(. La concentracion encontrada de uranio varia entre 3 a 40
mg/kg y la composicién isotopica corresponde a uranio natural, con una incertidumbre de
aproximadamente 10%.

Abstract

A method that combines the use of non-destructive neutron activation analysis and high-
resolution a spectrometry has been developed for determination of the activities of >**U and
28U in geological samples of low uranium content. The ?*®U content is determined by ko-
based neutron activation analysis, whereas the 2**U / #*®U relationship is measured by o
spectrometry after isolation and electrodeposition of the uranium extracted from a lixiviation
with 6 M HCI. The main advantage of the method is the simplicity of the chemical
operations, including the fact that the steps destined to assure similar chemical state for the
tracer and the uranium species present in the sample are not necessary. The method was
applied to soil samples from sites of the north Peru coast. Uranium concentration range 3 to
40 mg/kg and the isotopic composition correspond to natural uranium, with about 10 %
uncertainty.

Introduction comparison with uranium, may cause some

fractioning. For instance, **U/**®U activity

composition of wuranium is important for
environmental, geochemical and nuclear
safeguard purposes [1-3].

The relationship between ?*U and U in a
closed system should be constant, since both
are part of a secular equilibrium with the
latter as the beginner of the chain. This
situation can be different in natural systems,
where the slightly different geochemical
behavior of thorium and protactinium, in

ratios ranging from 0.5 to 1.2 have been
found in soils [2,4]. Some authors proposed,
as an additional cause for disequilibrium, that
U is more easily lixiviated than ?*®U, after
the recoil of the nucleus when emitting an
alpha particle [5,6].

The well established technique of alpha
spectrometry is still the option for
determination of ***U/ **®U ratios in soils and

- Corresponding author: emontoya@ipen.gob.pe
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other geological samples with low uranium
concentration. The validation of a method
using high resolution ICP-OES has been
recently published [1], as a convenient fast
alternative to the mass spectrometry based
techniques such as TIMS, MC-ICP-MS and
single collector UICP-MS, but it requires
uranium concentrations of about 100 mg.I™* in
the final solution and is not sensitive enough
I&r the determination of the natural isotope
u.

The  traditional method for  alpha
spectrometry is  tiresome and time-
consuming. Besides the fact that the final
measurement very often requires times of the
order of few hundred hours, the chemical
procedures to isolate uranium from all
interferences, leading to a final
electrodeposited very thin film of pure
uranium onto a clean steel dish, are
somewhat complicated [7-10]. Moreover,
they are not quantitative, so that U
[2,7,9,10] or even #*U [8] are traditionally
used as a tracers, to assess the chemical yield.
As a basic requisite, uranium has to be in the
same oxidation state and chemical form both
tracer and in the sample, fact that complicates
the wet chemistry used to bring the element
into solution.

The present work deals with a new approach
for  simple, accurate and reliable
determination of U and #®U activities in
soils having low uranium concentration,
which consists of a combined method with
two steps: 1) Determination of the *®U
content by Kke-based neutron activation
analysis [11,12]; 2) Measurement of the
Z4U/%8U relationship by o spectrometry after
isolation and electrodeposition of the uranium
extracted from a lixiviation with 6 M HCI.
The possibility of using the second procedure
is a direct derivation of the utilization of the
first one: since the **U content is determined
independently of the measurement by alpha
spectrometry, there is no need of quantitative
separations or alternative measurement of the
chemical vyield, this implying that the
accomplishment of all chemical steps
destined to assure similar chemical state for
the tracer and the uranium species present in
the sample are not necessary.

2.  Experimental

The determination of *U was carried out by
ko-INAA, in the conditions described by the
authors in previous works [11,12].

Analytical grade chemicals were used for the
isolation of uranium, as the initial step for the
measurements by o spectrometry. Samples of
2 g - 20 g were leached, depending on the
mass of the samples, with 20 ml to 200 ml of
HCI 6M, by about ten days, with one cycle of
warming (just below the boiling point) and
shaking every morning. After decantation, the
clear liquid fractions were heated and their
volumes were reduced to 20 ml; in order to
precipitate the lixiviated actinides together
with the hydrated iron oxides, the medium
was made alkaline with concentrated
NH,OH. After centrifugation, the liquid
fractions were discarded and the precipitates
dissolved in 20 ml of HCI 6M. Then, Fe(l1)
was extracted once with 20 ml of ethyl
acetate. The aqueous fractions were
evaporated to almost dryness and the residues
dissolved in 10 ml of HCI 8M. These
solutions were percolated through small
chromatographic columns, packed with 4.2
ml of 200 — 300 mesh Dowex 1 — X8 resin.
After washing the columns with 20 ml of
HCL 8M [13], uranium, together with the
remaining Fe(lll) were eluted with 40 ml of
HCI 0.8 M. The obtained liquid fractions
were evaporated to almost dryness and the
residues were dissolved with 10 ml of HCI
6M. The remaining Fe(lll) was extracted
again with 10 ml of ethyl acetate and the
aqueous fractions were mixed with 10 ml of
H,SO, 2M and evaporated to dryness. The
dry residues were dissolved with 10 ml of the
electroplating solution and electroplated onto
clean steel disks, following the method
described by LEE et al [10]. The steel disks
were cleaned by electro polishing before
electroplating, as described by Galan-Lo6pez
et al. [14]. Finally, the electrodeposited
uranium was counted by 10000 to 300000
seconds, using a homemade high resolution
alpha spectrometer, the characteristics of
which will be published elsewhere [15].

3. Results and Discussion

The results obtained for a set of samples of
soil, from a desert area of the northern coast
of Peru, are summarized in Table 1. It can be
seen that the isotopic  composition
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corresponds to natural uranium, result
expected in a dry environment. The INAA
methods used at the authors’ laboratory have
been already validated [11,12] for the
determination of the overall element
composition. In connection with the specific
determination of %*®U, a certified standard
reference material (NIST SRM 1633b Coal
Fly Ash) was analyzed together with the
samples. The concentration found, in mg.kg™,
was 9.2 + 1.2 (k =2), which is in reasonable
agreement with the reference value, 8.79 +
0.36 (k =2).

The main source of uncertainty, in the

uncertainty budget of the combined

measurements of INAA and a spectrometry,

g?grresponds to the ko-INAA determination of
u.

Figure 1 shows that high-resolution o spectra
can be obtained with very good quality for
natural samples with low uranium content by
the homemade instrumentation. An alpha
spectrum of uranium from a commercial
atomic standard solution can be seen in
Figure 2. The very low ratio of %*U / 2%U
activities indicates that the solution was
prepared using depleted uranium, fact not
reported by the manufacturer. A similar result
for a commercial ICP - OES standard
solution has been reported recently [1].
Taking into account the increasing
importance of the quantitative determination
of the isotopic composition of uranium in
samples from diverse origins, a reasonable
suggestion to the manufacturers of
commercial uranium standard solutions is to
provide the isotopic composition of their
reagents.

4. Conclusions

Whenever available, INAA is a simple,
reliable, specific and accurate technique for
guantitative determination of 2*®U. It has no
limitations of incomplete sample dissolution
or non quantitative chemical yields. Thus, the
possible association: INAA - a spectrometry,
is a valid option for the demanding task of
determining the isotopic composition of
uranium in samples with low and very low
contents of this element.

The need to perform very long measuring
times is a major limitation of a spectrometry,
when compared with ICP-OES, which allows

10

completion of a measurement in a couple of
minutes [1], although without considering the
step of sample dissolution. Nevertheless, it is
not yet possible to detect **U by ICP - OES,
because of its low isotopic abundance. On the
other hand, very good high-resolution a
spectrometers can be manufactured at
significant low prices [15,16] and,
consequently, many analytical laboratories
can have at their disposal the equipment
necessary to process simultaneous batches of
several samples.

In conclusion, at the present state of the art
and regarding their comparative advantages
and disadvantages, o spectrometry and ICP —
OES become complementary, rather than
competitive.
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Table 1. Results of the determination of 233U and Z*U.

[?®U], mg/kg

28U/**U activity ratio

Salnlw)ple (Estima_ted relative (Estimgted relative azcg:ibji ti/peBC;f/ilgg af:il\ji tsypeé:;f/ilgg
uncertainty: 10 %) uncertainty: 5.1 %) ' ’
M1 9.60 1.07 110+ 13 120+ 12
M2 3.70 1.04 441 +£4.0 459+5.0
M3 38.4 1.00 480+ 70 480+ 70
M4 13.8 0.90 190 £ 20 170 + 17
M5 17.3 1.07 200 + 20 210+ 20
M6 13.4 1.05 160 + 15 160 + 17
M7 11.7 0.99 150 £ 15 140 £ 15
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U 238
E =4.20 MeV

U 234
E =478 MeV
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bk ..
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Figure 1. Alpha spectrum of the sample M5, counted for 235600 s. The net peak areas for U and ?*U are
respectively 1411 and 1323 counts, with negligible background. Both axes are in linear scale.

U 238
E =4.20 MeV

Counts

U 234
E =478 MeV

4.40 MeV

U235

E

.
Energy (MeV)

Figure 2. Alpha spectrum of uranium from a commercial atomic absorption standard solution, counted for
153000 s. The net peak areas for 22U and ***U are respectively 11486 and 2496 counts. Both axes are in

linear scale.
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Resumen

Se presentan y discuten los indices de Calidad de Agua (ICA), obtenidos con los resultados
del analisis de los parametros fisico-quimicos: pH, oxigeno disuelto, conductividad eléctrica,
demanda bioquimica de oxigeno, sélidos suspendidos totales, fosforo total, nitrato y amonio;
el parametro microbioldgico: coliformes fecales y el analisis de los metales: As, Cd, Cr, Cu,
Mn y Pb en 09 estaciones de monitoreo de la Cuenca Alta del rio Rimac (agosto-diciembre,
2009), caracterizada por la presencia de industria minera.

Abstract

The Water Quality Index (WQI) are presented and discussed. They has been obtained using
the results of the physical-chemical parameters: pH, oxygen (dissolved), conductivity,
biochemical oxygen demand, total suspended solids, total phosphorous, nitrate, ammonia;
the microbiological parameter: fecal coliforms and the metal analysis of As, Cd, Cr, Cu, Mn
and Pb in 09 monitoring sites of the river Rimac High Basin (August-December, 2009),
characterized by mining industry exploitation.

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

1. Introduccion entre otras.
El rio Rimac es uno de los rios mas Un volumen Significativo de vertimientos es
importantes del Per, principalmente porque evacuado directamente al rio, provocando su
abastece de agua y electricidad a Lima contaminacion.
Metropolitana, donde se concentra mas del b) La Cuenca Media (entre los 3 500 y los
30% de la poblacion del pais. Tiene una 1 000 msnm), donde el agua se aprovecha
longitud de 140 km, una cuenca de 3312 km para la agricultura y para generar electricidad.
y un caudal de 45 m°/s. Se divide en tres )
sectores [1]: c) La Cuenca Baja (desde los 1 000 msnm
hasta el nivel del mar), este sector es la parte
a) LaCuenca Alta (de los 5 200 a los 3 500 ancha del valle, donde estan ubicadas las
msnm), nace en la Laguna Ticticocha y es la ciudades de Lima y Callao.
parte colectora del agua, donde caen lluvias . ]
veraniegas, existen glaciares y lagunas que En estas dos Ultimas cuencas se ubican 14
almacenan el agua y la dejan fluir durante el centrales hidroeléctricas asi como fabricas de
resto del afio, cuando no llueve. En esta productos  quimicos, textiles, papeleras,
cuenca existe intensa actividad minera con alimentos, curtiembres,  materiales  de
explotacién de cobre, plomo, zinc, antimonio, construccion, cerveza, etc.
oro y plata. Estan instaladas las empresas: El rio Rimac pertenece a la vertiente del
«  Volcan Compafiia Minera S.A.A. - Pacifico, tiene como afluentes principales a la
Unidad Ticlio quebrada EI Carmen y los rios Chinchan,
- Empresa Minera Los Quenuales SA. - Blanco, Aruri, Santa Eulalia y Huaycoloro.
Unidad Casapalca El rio es un receptor de metales pesados

provenientes de los desechos y relaves de las

Compaifiia Minera Casapalca S.A. o .
P P actividades mineras desarrolladas en la

Perubar S.A. - Unidad Rosaura
Compafiia Minera San Juan (Pert) S.A.,

- Correspondencia autor: pbedregal@ipen.gob.pe
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cuenca alta, de las actividades industriales de
la cuenca media y baja y de las aguas
residuales domésticas, vertidas sin trata-
miento y generadas por los centros poblados
de Lima, Vitarte, Chaclacayo, Chosica y
Matucana.

El Ministerio de Salud, a través de la
Direccion General de Salud Ambiental,
DIGESA, realiza el programa nacional de
vigilancia y control de los recursos hidricos,
con el monitoreo mensual, en 30 estaciones a
lo largo de la cuenca (Figura 1), para
determinar los parametros fisicos, quimicos y
microbiolégicos en cada estacion [1].

Uno de los objetivos del proyecto Acuerdo
Regional de Cooperacion para la Promocion
de la Ciencia y Tecnologia Nucleares en
América Latina y El Caribe, ARCAL, RLA
1/010, titulado “Mejora de la Gestion de las
Masas de Agua que estan Contaminadas con
Metales”, en la que participan el IPEN vy la

DIGESA, con el apoyo del Organismo
Internacional de Energia Atomica, OIEA, es
proponer los indices de calidad del agua,
ICA, en los paises de la region, como
herramientas ideales para brindar un
diagnostico general sobre el estado del
cuerpo de agua y facilitar la toma de
decisiones, para actuar preventiva 0
correctivamente sobre ella [2].

En este reporte se presentan los indices de
calidad de agua de 09 estaciones ubicadas en
la Cuenca Alta del rio, donde existe actividad
minera. Estos indices han sido calculados a
partir de los resultados de los parametros
fisico-quimicos y quimicos, tales como: pH,
conductividad eléctrica, demanda bioquimica
de oxigeno, soélidos suspendidos totales,
turbidez, nitratos, coliformes fecales, plomo,
manganeso, cadmio, cromo, cobre y arsénico,
obtenidos en el monitoreo de agosto a
diciembre del afio 2009.

Figura 1. Mapa de la cuenca del rio Rimac.
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Figura 2. Vista aérea de las 09 estaciones de monitoreo de la Cuenca Alta del rio Rimac (E01 — E09) y los
valores de ICA maximos y minimos obtenidos durante la campafia de muestreo.

2. Experimental

2.1. Estaciones de monitoreo y toma de
muestra en la Cuenca Alta

Los indices de calidad, ICA, se han calculado
para las estaciones de monitoreo indicadas en
la tabla 1 y figura 2. Se han considerado los
datos de los monitoreos de 09 estaciones de
la cuenca Alta, obtenidos en 05 campafias de
muestreo durante la temporada de invierno
(01), primavera (03) y verano (01),

realizadas en el afio 2009.

Los puntos de monitoreo E-1A, E-2A, E-2B,
E-2C y E-06 estdn ubicados después de
vertimientos de relaves de la Compafiia
Minera Volcan, Empresa Minera Los

Quenuales, Compafiia Minera Casapalca,
Minera Perubar - Unidad Rosaura Yy
Compafila  Minera San Juan (Peru),

respectivamente. Las estaciones E-02, E-03 y
E-07 corresponden a estaciones ubicadas en
rios efluentes del rio Rimac.
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Tabla 1. Estaciones de Monitoreo de la Cuenca
Alta.

0
N d.e, Estacion de monitoreo

estacion
E-01 Bocatoma Laguna Ticticocha
E-1A Quebrada Antaranra
E-02 Rio Chinchan, puente Ferrocarril

Rio Rimac, 150 m aguas abajo del
E-2A e

vertimiento 1

Rio Rimac, 200 m aguas abajo del
E-2B .

vertimiento 2

Rio Rimac, 150 m aguas abajo del
E-2C .

vertimiento 3
E-03 Rio Blanco, estacion meteorolégica
E-04 Rio Rimac, puente Anchi Il

Rio Rimac, después de confluencia
E-4A .

con rio Blanco
E-05 Rio Rimac, puente Pite
E-06 Rio Rimac, puente Tamboraque 111

Rio Rimac, central hidroeléctrica
E-6A

Huanchor
E-06B Rio Rimac, 100 m aguas abajo del

vertimiento de la Minera San Juan

Rio Aruri, 50 m antes de confluencia
E-07 PRy

con rio Rimac

Rio Rimac, bocatoma, kilbmetro 89 de
E-08

carretera central

Rio Rimac, kilémetro 83.5 de carretera
E-09

central
Algunos parametros han sido medidos

directamente en campo, tales como: pH,
demanda bioquimica de oxigeno, conduc-
tividad eléctrica, solidos disueltos, turbidez.
Para el analisis de los otros parametros se han
tomado muestras en frascos de polietileno
limpios (figura 3) y han sido transportados al
laboratorio en cajas conservadoras a 4 °C de
temperatura y preservados con acido nitrico,
para su tratamiento y andlisis quimico en el
laboratorio.

2.2. Seleccion de los parametros de
medicion

La DIGESA realiza sistematicamente un
monitoreo mensual a lo largo de la cuenca y
el analisis de los siguientes parametros:
potencial de hidrégeno (pH), temperatura
(T °C), conductividad eléctrica (CE),
turbidez, nitratos (NOj), nitritos (NO),
demanda bioguimica de oxigeno (DBOs),
demanda quimica de oxigeno (DQO),
nitrégeno total, coliformes totales, coliformes
termoto-lerantes, fosfato (Pt), sulfato (SO;"),
solidos suspendidos totales (SST), carbono
organico total (COT), cianuro (CN), cloruro
(CI), As, Al, Cd, Cu, Cr, Fe, Mn, Pby Zn.

16

En el marco del proyecto y por consenso
entre los paises de la region de América
Latina y el Caribe [2], se consideraron los
siguientes parametros béasicos para la
determinacion del ICA: pH, oxigeno disuelto
(OD), CE, DBO:s, coliformes fecales, SST,
Pr, N-NO; y N-NH4 y los metales As, Hg,
Cd, Cr, Cuy Pb. Sin embargo, en este reporte
no se han utilizado los parametros OD y Hg,
debido a que no han sido determinados. Se ha
incluido manganeso en la evaluacion. Como
valor del nitrégeno amoniacal (N-NH4), se ha
tomado el de nitrégeno total Kjeldahl (NTK),
gue considera el nitrégeno organico y el
amoniacal.

Los metales han sido determinados por
espectrometria de absorcion atémica de
acuerdo con métodos estandar establecidos

3].

2.3. Célculo del indice de Calidad de
Agua [4,5]

El indice de calidad de agua se basa en la
formula desarrollada por la British Columbia
Ministry of Environment, que fue adoptada
por el Canadian Council of Ministers of the
Environment, CCME.

Figura 3. Monitoreo en el rio Rimac, Cuenca Alta.

El indice de calidad de agua es obtenido
matematicamente, combinando tres factores:
el objetivo (Fy), la frecuencia (F;) y la
amplitud (Fs). El objetivo, representa el
porcentaje de variables que no cumplen sus
objetivos, al menos una vez, durante el
tiempo bajo consideracién con relacion al
nimero total de variables medidas. La
frecuencia, representa el porcentaje de los
ensayos individuales que no cumplieron el
objetivo. La amplitud, representa la cantidad
de pruebas que no cumplieron los objetivos y
es una funcién asintética que escala la suma
normalizada de las excursiones respecto de
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los objetivos en el intervalo 0y 100.

A su vez, la amplitud F3, se calcula tomando
en cuenta: i) el nimero de veces en las que
una concentracion individual es mayor que el
objetivo y es llamado “excursién”; ii) la
cantidad colectiva por la cual, los ensayos
individuales estan fuera de conformidad,
denominada por la suma normalizada de
excursiones (nse). El indice de calidad de
agua se calcula mediante la siguiente
ecuacion:

F12 + F22 + F32

CCMEWQI =100 - \/
1.732

El divisor 1.732 normaliza el resultado entre
un rango entre 0 y 100, donde O representa la
peor calidad de agua y 100 representa la
mejor calidad de agua.

Para la aplicacion del calculo de la ecuacion
del indice de calidad de agua se ha utilizado
un programa elaborado en macros de Excel

[6].
3. Resultados y Discusion

La tabla 2 muestra los resultados obtenidos
en el célculo de los indices de calidad de agua
en cada una de las estaciones y camparias de
muestreo. Las estaciones de monitoreo: E-1,
E-4, E-6A, E-6B, E-8 y E-9 en las 05
campanfias, asi como las estaciones E-2A, E-
2B en las camparias de verano y E-2C en la
campafia de invierno y verano, dan resultados
de indices de calidad de agua entre 65y 79,
es decir la calidad del agua es de categoria
regular, lo que significa que estd siendo
esporadicamente amenazada. Las condiciones
de agua natural estan, en algunas ocasiones,
fuera de los niveles de calidad deseados.

Las estaciones de monitoreo E-1A y E-2B en
todas las campafias, asi como las estaciones
E-2A y E-2 C en las campafias de invierno y
primavera, dan como resultado valores de
indices de calidad de agua entre 45y 64, que
corresponde a la categoria de calidad de agua
marginal, es decir que la calidad del agua
estd siendo frecuentemente amenazada,
guedando fuera de los niveles de calidad
deseados.

Un valor de indice de calidad menor a 44,
calificado como pobre, se ha obtenido en la
estacion de monitoreo E-1A en la campafia de
verano, lo que significa que en ese periodo de
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tiempo la calidad del agua del rio Rimac ha
sido amenazada continuamente y varios
pardmetros de medicidn estuvieron fuera de
los niveles de calidad deseados.

Las estaciones de monitoreo E-02, E-03, E-
05 —en la camparfia de invierno— E-07 —en la
de verano— y E-4A dan valores de indices de
calidad entre 80 y 94, con un valor minimo
de 80.7 y un valor maximo de 85.9, lo que
indica una categoria de calidad de agua,
buena, es decir la calidad estd siendo
protegida y el cuerpo de agua presenta menor
grado de amenaza. Estas estaciones estan
ubicadas en rios afluentes del rio Rimac. La
estacion E-02 en el rio Chinchan, la E-03 en
rio Blanco, E-4A después de confluencia
con el rio Blanco y E-07 en el rio Aruri, antes
de confluir con el rio Rimac.

Por otro lado, la evaluacion de los resultados
de los monitoreos realizada por la DIGESA,
utiliza los valores limites establecidos en la
Resolucion de Jefatura, RJ: N° 0291-2009-
ANA, para agua Clase Il, y los Estandares
Nacionales de Calidad Ambiental (ECA) para
agua que considera “aguas que pueden ser
potabilizadas con tratamiento convencional”,
aprobado mediante D.S. N° 002-2008-
MINAM del 31 de julio de 2008.

Los valores de pH encontrados cumplen con
los ECA de agua entre 5.5 — 9.0. Los valores
mas altos, de 8.82 y 8.81, se han obtenido en
la estacion E-O1. Los valores mas bajos de
6.58 se han obtenido en la estacion E-1A y E-
2B, puntos de monitoreo ubicados después de
la descarga de la Minera Volcan y Los
Quenuales, respectivamente.

El valor ECA para la conductividad eléctrica
es de 1600 pS / cm. En el tramo de rio
estudiado, el resultado supera el limite. Sin
embargo, se han obtenido resultados mas
altos en las estaciones E-1A y E-2A de 1371
uS / cmy 1238 puS / cm, respectivamente, en
el monitoreo del mes de setiembre.

El ECA para la turbidez es de 100 unidades
nefelométricas (UNT). El punto de monitoreo
E-1A da el resultado mas alto: 846 UNT, esta
estacion estd ubicada después de la descarga
de la Minera Volcan. De igual manera, se
observa que las estaciones de monitoreo
E-2A, E-2B, E-2C, ubicadas después de
vertimientos mineros, presentan valores de
turbidez, solidos suspendidos totales (SST) y
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DBOs mas altos, durante todo el periodo de
muestreo. Siendo 5 mg/L el valor limite
considerado para DBO:s.

Para Fosforo total no existe valor de
regulacién; sin embargo, tomando en
consideracion el valor de la bibliografia de
0.2 partes por millon, las estaciones de
monitoreo E-06 y E-6A, presentan los resul-
tados méas altos. Estas estaciones estan
ubicadas aguas abajo de la minera San Juan.

El ECA para nitratos es de 10 mg/L. Valores
muy por encima del limite se han obtenido en
las estaciones: E-1A, 51.1 mg/L en el
monitoreo del mes de setiembre; E.2A, 16 mg
/L en el monitoreo del mes de octubre; E-2A,
1256 mg/L y E-2B, 16.74 mg/L en el
muestreo del mes de noviembre.

Los valores limite establecidos para As, Cd,
Cr, Cu, Mn y Pb son: 0.10 mg/L, 0.01 mg/L,
0.05 mg/L, 1.0 mg/L, 0.4 mg/L y 0.05 mg/L,

respectivamente. Resultados por encima del
valor limite se han obtenido en el muestreo
del mes de agosto, para Mn y Pb en las
estaciones de monitoreo E-1A, E-2A, E-2B,
E-2C con un valor maximo de 1.96 mg/L
para Mn y 1.0 mg/L para Pb en la estacion
E-2B. Estas estaciones estdn ubicadas
después de las descargas de las empresas
mineras de la Cuenca Alta. En el monitoreo
de los meses de setiembre y octubre también
se han obtenido valores por encima del limite
para Mn, en las estaciones E-1A de 18.25
mg/L, en el mes de setiembre y 15.89 mg/L
en el mes de octubre en la estacion E-2A.

En el monitoreo del mes de diciembre se han
obtenido valores mayores al limite para As,
Cd, Cu, Mn y Pb en la estacion E-1A. El
valor de 36.45 mg/L para Mn ha sido el mas
alto de la temporada de muestreo.

Tabla 2. Resultados indices de Calidad de Agua en la cuenca alta del rio Rimac
(Verde=buena, amarillo= regular, naranja=marginal, rojo = pobre).

NOMBRE DE LA ESTACION

Periodo F, F, =

CCME WQI

E-1 Bocatoma Laguna Ticticocha
E-1 Bocatoma Laguna Ticticocha
E-1 Bocatoma Laguna Ticticocha

Invierno 15.4 15.4 33.1 77.1
Primavera 15.4 16.7 35.8 75.5
Verano 154 154 33.1 77.1

E-1A Quebrada del efluente Volcan
E-1A Quebrada del efluente Volcan
E-1A Quebrada del efluente Volcan

Invierno 30.8 30.8 62.5 56.0
Primavera 38.5 27.8 52.4
Verano 41.7 417 82.2

E-2 Rio Chiinchan Puente Ferrocarril km 119.5
E-2 Rio Chiinchan Puente Ferrocarril km 119.5
E-2 Rio Chiinchan Puente Ferrocarril km 119.5

Invierno 154 154 24.4
Primavera 154 16.2 24.9
Verano 15.4 15.4 16.7

E2A Los Quenuales
E2A Los Quenuales
E2A Los Quenuales

Invierno 23.1 231 52.5
Primavera 30.8 29.7 54.3 60.1
Verano 30.8 30.8 27.2 70.4

E2B Cia. Min. Casapalca
E2B Cia. Min. Casapalca
E2B Cia. Min. Casapalca

Invierno 30.8 30.8 75.8 49.5
Primavera 30.8 31.6 55.4 59.1
Verano 30.8 30.8 35.3 67.6

E2C Minera Perubar-Rosaura
E2C Minera Perubar-Rosaura
E2C Minera Perubar-Rosaura

Invierno 23.1 231 44.5 68.1
Primavera 38.5 33.3 53.5 57.4
Verano 154 154 28.3 79.4

E3-Estacion Senamhi km 101 CC
E3-Estacion Senamhi km 101 CC
E3-Estacion Senamhi km 101 CC

Invierno 154 154 12.4
Primavera 154 17.1 13.0
Verano 154 154 11.2

E-4 Puente Anchi Il km 100 CC
E-4 Puente Anchi Il km 100 CC
E-4 Puente Anchi Il km 100 CC

Invierno 23.1 231 46.4
Primavera 30.8 28.9 46.4 63.8
Verano 154 154 29.0 79.1

E-4A Rio Rimac después de conflluencia rio Blanco
E-4A Rio Rimac después de conflluencia rio Blanco
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Invierno 154 154 22.3
Primavera 154 15.8 22.6
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E-4A Rio Rimac después de conflluencia rio Blanco Verano 154 154 215

E-5 Puente Pite km 95 CC Invierno 154 154 211 -
E-5 Puente Pite km 95 CC Primavera 23.1 216 41.0 70.1
E-5 Puente Pite km 95 CC Verano 231 231 331 73.2
E-6 Puente Tamboraque IlI Invierno 154 154 481 69.5
E-6 Puente Tamboraque IlI Primavera 38.5 342 443 60.8
E-6 Puente Tamboraque IlI Verano 154 154 328 77.3
E-6A Central hidroelectrica Huanchor Invierno 308 308 388 66.4
E-6A Central hidroelectrica Huanchor Primavera 23.1 184  39.7 71.4
E-6A Central hidroelectrica Huanchor Verano 231 231 387 70.8
E-6B, Minera San Juan Invierno 154 154 3938 73.8
E-6B, Minera San Juan Primavera 23.1 18.4 39.6 71.5
E-6B, Minera San Juan Verano 154 154 328 77.3
E-7 50m Antes de Aruri-Rimac Invierno 154 154 280 79.5
E-7 50m Antes de Aruri-Rimac Primavera 23.1 194 244 77.6
E-7 50m Antes de Aruri-Rimac Verano 16.7 16.7 11.4 _
E8- Toma Tamboraque km 89 CC Invierno 154 154 396 73.9
E8- Toma Tamboraque km 89 CC Primavera 23.1 184 385 72.0
E8- Toma Tamboraque km 89 CC Verano 154 154 295 78.9
E9- Puente Tambo de Viso Invierno 23.1 231 463 67.3
E9- Puente Tambo de Viso Primavera 30.8 25.0 43.2 66.1
E9- Puente Tambo de Viso Verano 231 231 56.7 62.2

4. Conclusiones

a) La calidad del agua del rio Rimac en la
Cuenca Alta estd siendo impactada por las
actividades mineras desarrolladas en la zona,
sobre todo en el tramo comprendido entre las
estaciones de monitoreo E-1A, E-2A, E-2B y
E-2C, donde la calidad del agua no esta
dentro de los niveles éptimos.

b) La evaluacion efectuada con los valores
ICA coincide con la realizada por DIGESA,
que utiliza los Estandares Nacionales de
Calidad Ambiental (ECA) e identifica
diferencias entre los puntos de monitoreo,
respecto a la calidad del agua.

c) El uso del ICA para la evaluaciéon de la
calidad de cursos de agua superficial ha
probado ser una herramienta util, aplicable a
un gran namero de datos.
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Resumen

El método de doble energia ha sido usado por varios autores para medir la distribucion de
masa (A*) y energia cinética total de los fragmentos complementarios (EKT*) de la fision
espontanea del 22Cf, encontrandose un ensanchamiento de la desviacion estandar de
distribucion de EKT* (;ext+) €n la region cercana a la simetria de masas (A* = 226). Usando
el método Monte Carlo, mostramos que ese ensanchamiento se debe que para cada valor de
A* se produce la superposicion de distribuciones de EKT* correspondientes a fragmentos
primarios con dos 0 mas masas vecinas, respectivamente.

Influence of neutron emission on the measurement by double-energy

method of mass and kinetic energy distribution of the fragments from
spontaneous fission of *Cf

Abstract

The double energy method has been used by several authors to measure the mass (A *) and
total kinetic energy (EKT *) distribution of the complementary fragments from spontaneous
fission of *°*Cf, finding an broadening of the distribution standard deviation EKT * (e« in
the region near mass symmetry (A * = 226). Using Monte Carlo method, we show that this
broadening is because for each value of A * an overlapping of distributions EKT * for

primary fragments with two or more neighboring masses, respectively, are produced.

1. Introduccion

El método de doble energia ha sido usado por
varios autores para medir la distribucion de
masa (A*) y energia cinética total de los
fragmentos complementarios (EKT*) de la
fision espontanea del °°Cf, encontrandose un
ensanchamiento de la desviacion estandar de
distribucion de EKT* (0gxr+) en la region
cercana a la simetria de masas (A* = 226)

[1].

En trabajos previos, para estudiar la
influencia de la emision de neutrones en la
medicion de distribuciones de masa y energia
de los fragmentos de la fision inducida por
neutrones térmicos del ?*U y el U, se ha
usado el método de simulacién Monte Carlo
[2,3].

En este trabajo vamos a realizar simulaciones
Monte Carlo, para estudiar los efectos de la
emision de neutrones en la medicién por el
método de la doble energia de la distribucion
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de masa y energia cinética de los fragmentos
de la fisién espontanea del °*Cf.

El método de doble energia

Sea A;, EK; y N; la masa, la energia cinética
y el ndmero de neutrones emitidos de un
fragmento, y A2, EK2 y N2 los valores
correspondientes al fragmento comple-
mentario en un evento de fision espontanea
del °Cf. Luego de la emision de neutrones,
asumiendo que la velocidad de fragmento
emisor no cambia mucho, los valores de la
energia cinética serian:

EK1* = EK1(1 - N1/Al) (1a)
EK2* = EK2(1 - N2/A2) (1b)

El método de doble energia consiste en usar
estos valores erosionados de la energia
cinética en las ecuaciones de conservacion de
energia, momento lineal y masa, para calcular

Correspondencia autor: jrojast@unmsm.edu.pe
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valores de las masas correspondientes a los

dos fragmentos, respectivamente. Estas
ecuaciones son las siguientes:

AL*EK1* = A2*EK2* (2
Al* + A2* = AQ = 252 3)

De las cuatro relaciones anteriores se deduce:

Al* = A1*A0/(Al + A2xRN12), 4)
donde:
RN12 = (1 - N1/A1)/ (1 - N2/A2) (5)

Superposicion de distribuciones de energia
cinética total

La energia cinética total de los dos
fragmentos complementarios de la fision de
un nucleo fisil esta dada por la relacion:

EKT = EK1 + EK2 (6)

y la energia cinética total calculada a partir de
los valores medidos de energia cinética de los
fragmentos se expresa en la relacion:

EKT* = EK1* + EK2*

en funcion de Al1*.

()

De lo anterior se deduce que, cuando uno
selecciona la distribucion de EKT* para un
determinado valor de Al*, debido a la
emision de N1 y N2 neutrones, lo que en
realidad se toma es la distribucion de energia
cinética correspondientes a varios valores de
Al

Si caracterizamos la distribucion de EKT
para los fragmentos con masa Al por el valor
promedio de EK1 (EK1,e) Yy su desviacion
estandar (oexr), la distribucion de EKT*,
caracterizada por EKT*y. Y Ogxr+ Sera
producto de la superposicion de la
distribucion de energia cinética final de
fragmentos que teniendo diversos valores de
masa Y energia, sus valores finales de energia
cinética producen el mismo valor de A1*.

En las Figuras 1, 2, 3 y 4 se presentan los
resultados experimentales sobre el rendi-
miento de masas Y(A*), la multiplicidad de
neutrones inmediatos V1(A*), EKT*,.(A1*)
y Oexr+(Al*), respectivamente, presentados
por Hambsch et al. [1]. Se observa un
ensanchamiento de la distribucion de energia
cinética total para la region de division
simétrica de masa. Vamos a interpretar estos
resultados usando las relaciones que hasta
ahora hemos mostrado.
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La influencia sobre okt~ de la variacion de
EKTae Y de N1/N2

Supongamos que un fragmento primario de
masa Al y energia cinética EK1, que emite
N; neutrones, termina con una energia
cinética final:

EK1* = EK1x(1-N1/A) (8)

y que su complementario no emite neutrones.
Entonces, la masa calculada para ese
fragmento, a partir de los valores finales de
energia cinética correspondientes a los dos
fragmentos, sera:

AL* = A1+N1/2 9)

De acuerdo con las relaciones que hemos
presentado, podemos deducir que la
diferencia entre A* y A serd mayor cuanto
mayor sea la diferencia entre los nimeros de
neutrones emitidos por los fragmentos
correspondientes. En tal sentido, se generara
ensanchamiento que serd tanto mayor cuanto
mayor sea N1 y cuanto mayor sea la
diferencia entre los valores promedio de la
energia cinética total correspondiente a las
masas vecinas. Debido a que los fragmentos
gue emiten neutrones son los que tienen
valores bajos de energia cinética y que los
gue no emiten neutrones corresponden a los
valores altos de la distribucién de EKT, el
ensanchamiento serd ain mayor si el valor
promedio de la energia cinética disminuye
cuando aumenta Al. Este es el caso para Al
= 122, que corresponde a un promedio de
neutrones emitidos v = 3.5, mientras que su
complementario (A2= 130) tiene v = 3.5. Por
esta razén, en esta region de masas, la curva
O+ tiene un maximo.

Similarmente, un fragmento que no emite
neutrones, cuando su complementario emite
N2, tendrd una masa calculada A* = A-N2/2.
En este caso, el ensanchamiento serd mayor
cuando mayor el namero de neutrones
emitidos y cuanto mayor sea la diferencia
entre los valores promedio de la energia
cinética total correspondiente masas vecinas,
y mayor aun si el valor promedio de la
energia cinética aumenta con Al. Esta
condicion se cumple para Al = 130, que el
gue corresponde también con un valor
maximo de Ogk».

En la region de simetria de masas, cuando
ambos fragmentos emiten el mismo nimero
de neutrones, las masas calculadas seran
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aproximadamente iguales a las masas
primarias, por lo que no habra superposicion
de distribuciones y por lo tanto no habra
ensanchamiento de la distribucion de energia
cinética. Por esta razén, en la curva Ogxr+
tiene un minimo para A* = 226.

Finalmente, una alta variacién de la curva de
rendimiento en funcién de A produce una
disminucidn en el ancho de la distribucién de
energia cinética en funcion de A*, debido a
gue ello implica la particion de la distribucion
de energia en tramos que correspondiente a
diferentes nimeros de neutrones.

Simulacion Monte Carlo e interpretacion
de resultados

En trabajos anteriores hemos realizado
simulaciones Monte Carlo para estudiar los
efectos sobre la desviacion estandar de la
energia cinética (o) en funcion de la masa
final (m) de uno de los dos fragmentos de la
fision inducida por neutrones térmicos del
233U y 235U [2' 3]

En este trabajo usamos ese meétodo de
simulacién Monte Carlo, para estudiar los
efectos de la emisién de neutrones en la
desviacion estandar de la distribucion de la
energia cinética total (ogxt) en funcion de la
masa deducida de uno de los fragmentos (A1)
a partir de los valores de las energias de los
dos fragmentos complementarios, respec-
tivamente.

Para ello empleamos las relaciones entre (AL,
A2, EK1, EK2) y (Al*, A2* EK1* EK2¥)
que hemos presentado mas arriba.

Asumimos como entrada de la simulacion
una la distribucion primaria de EKT tiene la
misma desviacion estandar para cualquier
masa Al: ogxt = 9.5 MeV. Usamos los datos
experimentales presentados en las figuras 1,
2, 3y 4, respectivamente. El resultado para
OexT+ €S presentado en la Figura 5. Como
Vemos, se encuentra un ensanchamiento en
las mismas regiones que se presentan en los
resultados experimentales, los que han sido
interpretados mas arriba como efectos de la
superposicion de distribuciones de energia
cinética correspondientes a masas primarias
vecinas a la masa calculada.

Cabe mencionar que para Al = 80 se tienen
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vl = 0y v2 = 4. Como hemos mostrado,
cuando hay diferencia elevada entre N1y N2,
Oexr~ tenderd a ser grande, lo que estd de
acuerdo con la literatura [1].

2. Resultados y discusién

A

Figura 1. Rendimiento de masas de los
fragmentos de la fision espontanea del *°°Cf [1].
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Figura 2. Multiplicidad neutronica en funcién de
la masa de los fragmentos de la fisién espontanea
del ®2Cf[1].

A

Figura 3. Energia cinética total promedio en
funcion de una de las masas de los fragmentos de
la fision espontanea del *Cf. Ref [1].
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Figura 4. Desviacion estandar de la distribucién

de energia cinética total en funcion de la masa de

gsrgo de los fragmentos de la fisién espontanea del
Cf.

Figura 5. Fisién espontanea del °2Cf. Simulacién
de la medicion de la desviacion estandar de la
distribuciéon de energia cinética total de los
fragmentos (Ogxr<) en funcion de la masa (A*)
calculada mediante el método de la doble energia.
La curva roja corresponde a la desviacion estandar
de la distribucion de energia cinética de
fragmentos primarios (ogxr ). La curva verde es la
desviacion estandar de la distribucién de energia
cinética de los fragmentos (ogx7+) en funcién de la
masa (A*) calculada con el método de la doble
energia. Notese el minimo para A* = 126 y el
maximo para A* = 122. Ver texto.
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3. Conclusiones

En conclusion, las estructuras que se observa
en la desviacion estandar de la distribucion de
la energia cinética total en funcién de la masa
de los fragmentos de la fision espontanea del
22Cf, pueden ser interpretadas como
resultado de la emisidn de neutrones por los
fragmentos de fision y por la forma que tiene
las curvas del rendimiento, el ndmero de
neutrones emitidos y la energia cinética total
promedio en funcion de la masa de los
fragmentos.

4, Bibliografia

[1] Hambsch FJ, Oberstedt S. Investigation
of the far asymmetric region in %?Cf(sf).
Nuclear Physics. 1997; A617:347-355, y sus
referencias.

[2] Montoya M, Saettone E, Rojas J. Monte
carlo simulation for fragment mass and
kinetic energy distributions from the neutron-
induced fission of ?°U. Revista Mexicana de
Fisica. 2007; 53(5):366-370.

[3] Montoya M, Rojas J, Lobato I. Neutron
emission effects on fragment mass and
kinetic energy distribution from fission of
?%pu induced by thermal neutrons. AIP
Conference Proceedings. 2010; 1265: 65-69.



IPEN

Neutron activation analysis of archaeological artefacts using the
conventional relative method: A realistic approach for analysis of

large samples

Patricia Bedregal® >*, Pablo Mendoza®, 1saac Cohen®*, Oscar Baltuano®, Eduardo Montoya®

YInstituto Peruano de Energia Nuclear, Division de Técnicas Analiticas Nucleares, Av. Canada
1470, Lima 41, Pert
Universidad Nacional Mayor de San Marcos, Unidad de Posgrado, Facultad de Quimica e
Ingenieria Quimica, Pabellén de Quimica, Ciudad Universitaria, Lima, Per(
3Universidad Tecnol6gica Nacional, Facultad Regional Avellaneda, Secretaria de Ciencia,
Tecnologia y Posgrado. Av. Mitre 750, 1870 Avellaneda, Republica Argentina
*Universidad Tecnol6gica Nacional, Facultad Regional Buenos Aires, Departamento de Ingenieria
Quimica, Av. Medrano 951, C1179AAQ Buenos Aires, Republica Argentina

Resumen

Se describe un nuevo método para el analisis de cerdmicos enteros de interés arqueoldgico,
mediante INAA, empleando el método relativo convencional. La propuesta se basa en la
preparacion de réplicas del cerdmico arqueoldgico original, con una composicion quimica
bien conocida. Esta réplica es usada como estdndar de comparacién y se irradia
simultdneamente con la muestra (ceramico arqueoldgico original), en un haz de neutrones
térmicos del reactor nuclear RP-10. Las concentraciones determinadas por la irradiacion de
las réplicas, en comparacion con los obtenidos en el andlisis de las alicuotas, muestran
valores razonables; en particular, el porcentaje de recuperacion de lantano y escandio, con
diferencias < 10% con respecto a la referencia. La principal ventaja del método propuesto es
evitar la necesidad de efectuar complicadas e inciertas correcciones matematicas, debido a
efectos no deseados, tales como auto-blindaje neutrénico, auto-termalizacion y atenuacion de
rayos gamma. Adicionalmente y en contraste con los otros métodos, la propuesta ofrece las
ventajas de la factibilidad de evaluacion de la incertidumbre de los resultados vy
fundamentalmente, validacion completa del método.

Abstract

A new approach for analysis of entire potsherds of archaeological interest by INAA, using
the conventional relative method, is described. The analytical method proposed involves,
primarily, the preparation of replicates of the original archaeological pottery, with well
known chemical composition (standard), destined to be irradiated simultaneously, in a well
thermalized external neutron beam of the RP-10 reactor, with the original object (sample).
The concentrations determined by irradiation of the entire replicates, in comparison with
those obtained from the analysis of the aliquots, show a reasonable agreement; in particular,
the percentage recoveries for lanthanum and scandium, with differences < 10 % with respect
to the reference. The basic advantage of this proposal is to avoid the need of performing
complicated effect corrections when dealing with large samples, due to neutron self
shielding, neutron self-thermalization and gamma ray attenuation. In addition, and in
contrast with the other methods, the main advantages are the possibility of evaluating the
uncertainty of the results and, fundamentally, validating the overall methodology.

Introduction

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

advantages, such as the possibility to analyze

Neutron activation analysis (NAA) has
proven to be a powerful quantitative
analytical technique in many branches of the
sciences [1-4]. One of the major applications
that specially fit to the technique is in the
field of archaeology. Since 1957 [5] NAA is
currently used, because of its particular
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small quantities of sample and to perform
with  good  accuracy  multielemental
determinations, including rare earths
elements, by non-destructive methods. The
results obtained can be used by
archaeologists in provenance research and
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other connected aspects: e.g. to understand
socio-economic aspects of the cultures
studied, to verify authenticity of trade objects
and to identify frauds or objects of illicit
trafficking. In the world of museums this
knowledge is also necessary to prepare and
carry out appropriate restoration of damaged
art objects [6].

The traditional way to perform the analysis
has been limited to extract small portions of
the ceramic pottery or fragment to be
analyzed, to obtain quantitative elemental
information. However, this sub-sampling
could affect the integrity of the archeological
pottery, which in many cases must be
preserved intact because of its cultural
heritage value. This premise demands the
analysis of the entire object, the mass of
which could be in the range of a few grams to
kilograms.

X-ray fluorescence has been applied in non-
destructive way to large archaeological
pottery samples [7]; the information that can
be collected is restricted to small portions of
the surface layers of the artifacts.

Because of all the factors involved in the
irradiation and measurement of large samples
(in addition, having irregular shape) the
accomplishment of instrumental neutron
activation analysis of such objects is not
trivial, taking into account the basic implicit
requirements of reliability, as well as
adequate accuracy and precision. The internal
mono-standard NAA [8] has been employed
to analyze pieces of pottery in the range of 10
— 50 g. A more general approach, concerning
large samples, is the use of several specific
mathematical corrections, which consider not
only the characteristics of the samples, but
also those of the reactor neutron spectrum
and the detector. This possibility is readily
applicable with the nowadays available
computational ~ facilities. However, the
validation of the overall analytical method
becomes uncertain, if not impossible.

The routine INAA technique applied to
pottery analysis and carried out in the
authors’ laboratory considers irradiation of
samples where no more than 300 mg that are
conditioned in irradiation vials to be
irradiated in a pneumatic rabbit system and
then analyzed using the kg-based INAA
method [9]. Nevertheless, other irradiation
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facilities such as five radial conducts, which
provide lower neutron flux, are available at
the 10 MW research reactor (RP-10 reactor)
of Instituto Peruano de Energia Nuclear
(IPEN). This fact opened the consideration of
a new approach: to analyze the entire
potsherd by INAA (ES-INAA) using the
conventional relative method. The analytical
method proposed involves, primarily, the
preparation of replicates of the original
archaeological pottery, with well known
chemical composition (standards), destined to
be irradiated simultaneously (using a well
thermalized external neutron beam of the
reactor) with the original object (samples).
The basic advantage of this proposal is to
avoid the need of performing complicated
effect corrections when dealing with large
samples, due to neutron self-shielding,
neutron self-thermalization and gamma ray
attenuation [10-13]. In addition, and in
contrast with the other methods, the main
advantages are the possibility of evaluating
the uncertainty of the results and,
fundamentally,  validating the overall
methodology.

Peru has a vast cultural heritage around its
more than one million km? of surface.
Among the cultures developed in the valley
of the north coast of the country, Mochica is
one of the most relevant. Gods, men, animals
and many scenes of its life [14] are represents
in the works of Mochica ceramists, which are
considered among the best in ancient Peru.
The characteristics of the proposed method,
as well as the results obtained in the analysis
of replicates of a Mochica pottery, are
presented in this work.

2. Experimental

Sample preparation: Twelve replicates of
Mochica pottery (Figure 1, A-C) were
prepared by a local artisan using a fine
homogeneous paste. The average mass was
733,6 g, the minimum and maximum being
696,1 g and 804.1 g. After weighing, all
samples were superficially cleaned with a
soft brush and then put it in labelled
polyethylene bags. The replicates were
ordered in pairs, according to their masses;
three pairs with very similar masses
(difference 0.1%) and other three with mass
difference up to 15.5%, (Table 1) were
irradiated, one of the replicates of each pair
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acting as standard and the other one as
comparator.

Multielemental determination in aliquots
of the replicates: The methodology
employed for the determinations, based on
the ko method, has been described in [9].

Powder ceramic was extracted with a high
purity carbide drill from different parts of
each replicate, and mixed to form composites
with masses of about 1 g (Figure 1, B - D)
which were placed in clean glass containers,
homogenized, dried at 110 °C for 18 h in a
calibrated oven, and stored, (Figure 1E).

Masses of about 250 mg were weighed in
polyethylene vials and irradiated for 20 min.,
together with sodium comparators, using the
pneumatic transfer system of the 10 RP-10
reactor, at a thermal flux of 1.9 x10* n.cm?s™
and epithermal flux per InE of 3,2 x10"
n.cm?s™.

After a decay time of 5 days, a first
measurement of the samples was performed
for 5000 — 6000 s, using a Canberra GC 1518
HPGe detector (relative efficiency: 15%;
FWHM: 1.8 keV at 1332.5 keV *Co). The
comparators were measured for 1000 seconds
after six days of decay in an identical
geometry. Under these conditions, °As, “K,
14°La, 24Na, 239Np, me, 1538m, and Y°YDp
were determined. A second measurement was
carried out after 15 — 17 d decay for 10000
seconds with another HPGe detector
(Canberra GC 7019; relative efficiency: 70%,
FWHM: 1.9 keV at 13325 keV *°Co). The
nuclides determined were **'Ba, **'Ce, *°Co,
51Cr, 134CS, 152Eu, 59Fe, 181Hf, 177Lu, WNd,
®Rb, “°Sc, ®sr, ¥*Ta, *Th, and **Th. A
certified standard reference material, NIST
1648, was used for quality control of the
procedure.

Analysis of the entire objects: The pairs of
the prepared replicates were placed onto an
aluminum double turntable device of
46x23x71 cm and irradiated at the head of the
radial tube number 3 of the RP-10 reactor
(Figure 2). This radial tube is specially set up
for the application of neutron radiography
technique. It is formed by an internal
aluminum collimator, covered with a
cadmium sheet and located in the reactor
pool. In front of the reactor core a lead
shielding of 3 cm thickness, reduces the
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gamma radiation exposition to the exterior.
The external collimator consists of two
stainless steel tubes of 18 cm and 23 cm,
respectively. The neutron flux dispersed by
the stainless steel tubes is decreased by inner
cadmium tubes covered with aluminum [15].
For each pair of samples, the replicate of
higher mass was used as the comparator; it
was mounted on the right side of the turntable
device, in front of the head of the radial tube.
Small disks of scandium and gold were stuck
in different parts of both the samples and the
comparators, as flux monitors (Table 1).

Each pair was irradiated by 7 - 13 hours, and
measured for 100 000 — 200 000 s, after 3 and
10 d decay, using a 70% relative efficiency
HPGe detector. The scandium and gold
monitors were counted for about 20000 s and
5000 s, after about 10 d and 5 d, respectively
from the end of irradiation.

Eventual differences in size between the
replicates were assessed using a special,
computer-controlled turntable-scanner device,
which allows taking calibrated pictures of
each replicate at different angles (Figure 3A-
B). The projected areas, perimeters and Feret
diameters were used as quantitative
parameters of size (Figure 3C-D). Image
processing was performed using the software
ImageJ [16]. For every pair of replicates, the
ratio of averaged size parameters was used as
an approximated correction factor for the
observed activities.

3. Results and Discussion

The average neutron flux of the collimated
thermal neutron beam was 3.9 x 10 n.m.?s*
at RP-10 reactor. The theoretical calculations
demonstrated that various elements could be
determined with reasonable precision.

The results of the analysis of the composites
obtained from the potsherds are shown in
Table 3. Although concentrations of around
25 elements were originally measured, only
those determined in the entire pottery were
kept. Low coefficients of variation for
arsenic, europium, iron, potassium,
lanthanum, scandium and samarium, and
slightly higher for cobalt and antimony, are
registered, thus showing the high degree of
homogeneity in the batch of clay used to
manufacture the objects. On the other hand,
sodium and caesium, recognized as elements
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of high mobility, show a great dispersion in
concentration; thus, their usefulness is
questionable.

The results obtained for eleven elements in
large sample replicates (LSR) are shown in
Table 4. As it was already described, they
correspond to paired irradiations, where one
of the samples acted as comparator. In order
to evaluate the trueness of this procedure, the
concentrations obtained were compared with
those resulted from the analysis of the
composites. The relative percent difference of
both results was defined as the recovery
percentage of each element in the samples,
and is also shown in Table 4 and graphically
represented in Figure 4.

If a recovery percentage within < 20 %
difference with respect to the reference (100)
is considered acceptable to evaluate the
results, Co (78%) in LSR-2 and Fe (70%) in
LSR-16 show poor recovery, while over
estimated recovery is registered for Sb
(128%) in LSR-16, Na (121%) in LSR-5, Cs
(124%) in LSR-9 and Sm (124%) in LSR-3.
The remaining elements present recoveries
within the acceptance limits in all samples,
the best ones corresponding to La and Sc
(recovery percentage within < 10 %). As it is
well known, the relationships between these
elements are a powerful tool for
archaeological studies.

The low recovery results for Co and Fe can
be explained as a consequence of the poor
counting statistics for these elements, which
are near the quantification Ilimit. The
inhomogeneous distribution of sodium and
cesium in the ceramic artifact can be the
cause of its anomalous recovery in some of
the samples. Finally, two radionuclides used
for the determination of the corresponding
elements with overestimated recovery present
possible spectral interferences: these are the
cases of '?2Sh and '°Sm, interfered by,
respectively, °As and “*Np. The option of
determining antimony by measuring of the
1691 keV from '?*Sh, can not be applied,
because of the poor statistics of the counting,
at the conditions used.

4. Conclusions

As it is demonstrated by the experimental
results, the proposed method opens a very
promising field for the use of non-destructive
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neutron activation analysis of potsherd of
archaeological interest, no matter the size of
the samples and the irregularities in their
shape, thus adding a new advantage to a
technique unique in many aspects.

The replicates prepared by the local artisans
join the conditions required to successfully
accomplish the method.

The concentrations determined by irradiation
of the entire replicates, in comparison with
those obtained from the analysis of the
aliquots, show a reasonable agreement. In
particular, the percentage recoveries for
lanthanum and scandium, with differences <
10 % with respect to the reference, are the
most notable cases and reinforce the
conclusions about the possibilities of the
method.

Depending on the possibilities of each
institution, some significant improvements
are the use of beams with higher fluxes and,
in connection with the equipment, of
Compton suppressors, as well as low
background detectors of at least 150%
relative efficiency.
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Table 1. Experimental information about samples, monitors and irradiations.

Number of pair Sample code Irradiation time (H) Mass of samples (g) Monitor / Mass (mg)

1 LSR-2 8 725.89 Sc/12.5
LCR-14 727.08 Sc/12.3
LSR-16 724.28 Sc/24.31

2 LCR-8 1342 723.17 Sc/25.10

3 LSR-5 7 722.19 Sc/44.82y Au/8.86
LCR-12 723.40 Sc/47.04y Au/8.83

4 LSR-11 75 738.51 Au/8.84
LCR-4 ) 760.24 Au/8.67

5 LSR-9 6.83 712.23 Au/8.79
LCR-13 ) 764.98 Au/8.82

6 LSR-3 8.67 696.05 Au/8.86
LCR-6 ) 804.09 Au/8.74

LSR: Large sample replicate; LCR: Large comparator replicate.

Table 2. lllustrative values for a pair of replicates, imaged at an azimuth tilting angle of 0°. All values are
indicated in pixels.

1D Area Perimeter | FeretD | Feret X | FeretY
M1 | 194297 254 72 337 169
M2 | 194712 257 72 331 170
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Table 3. Concentrations (mg /kg) found in aliquots (A) of the composites. Uncertainties expressed at 95%
confidence interval.

Ne° As Co Cs Eu Fe K La Na Sb Sc Sm

A-2 [60.5+55| 188+1.3 |48.8+4.8/1.00 +0.08|36335+2470| 25234 + 3150 | 30.8 £2.2 /17240 +1200| 6.3+ 1.0 |13.6 £ 0.90|4.80 + 0.30

A-14 [55.8£5.1{16.90 + 0.94|52.0 +5.1|1.00 + 0.08|37322 + 2540| 28838 + 3600 (31.0 + 2.2|14892 + 1010|6.1 £0.90| 14.1 +1.0 (4.84 £ 0.30

A-8 [53.7+4.8| 17.5+1.2 [58.9+5.8[1.10 +0.07|37627 + 2560 28257 + 3500 |32.0 + 2.3 12789 +890 [ 5.9+ 1.4 [ 142+ 1.0 [5.20 £ 0.40

A-16 [55-2£5.0] 17.3+1.2 |60.4 +5.9]1.10 + 0.07|37579 + 2555| 28719 + 3560 [32.4 + 2.3| 13310+920|53+1.6|14.2+1.0 [5.21+0.36

I+

A-5 [58.7+£5.3| 19.6 £1.3 [46.7+£4.6/1.00 +0.07|37785 + 2570( 25290 + 3140 |31.9 + 2.2/ 13310+ 920 |59+ 1.4 | 140+ 1.0 [5.10£0.35

I+

A-12 [53.2+£4.8| 17.3+1.2 |39.7+5.2|1.10 £ 0.07|37695 + 2560| 28562 + 3540 (32.0 + 2.2| 14343+990 |5.9+1.4|14.2+1.0 (510+£0.35

I+

A-11 [50.6 £4.6| 17.1+1.2 |45.4+4.4|1.10 + 0.08|36232 + 2460| 28430 + 3525 (29.9 + 2.1|14958 + 1040| 5.2+ 1.2 | 13.9+1.0 [5.00 + 0.30

I+

A-4 |51.7x4.7| 19.8+1.3 [55.0£5.4(1.10+0.08|37337 £ 2540| 27936 + 3460 (30.6 + 2.1|12731+880|52+1.2|142+1.0(5.13+0.30

I+

A-9 |53.8%4.8| 16.3+1.1 (67.4+6.6{1.20+0.08/38274 + 2600|26916 + 33340(31.9 + 2.2/ 11204 +780|58+1.4|14.7+1.0|5.28 +£0.40

A-13 |52.0+4.7| 16.6 1.1 |69.1 £6.8|1.10 + 0.08|37689 + 2560| 27027 + 3350 |31.4 + 2.2| 10744 +750|5.7+1.4|144+1.0(520+0.35

I+

A-3 [53.0+48| 17.0+1.2 [50.1 +4.9/1.10 + 0.08(37756 + 2570/ 28033 + 33480|30.7 + 2.1|14148+980|53+1.3|145+1.0(5.20+0.35

A-6 149.9+45| 15.7+1.1 (69.4 +6.8/1.10 + 0.08/36889 + 2510| 26595 + 3300 [31.3 + 2.2| 9627 +670 |52+1.3]|142+1.0(5.10+0.35

Aver. 54.2 17.5 56.5 1.09 37276 27902 31.3 13312 5.7 14.1 51

cV,%| 54 7.4 14.2 6.0 1.7 4.8 2.4 14.4 7.2 1.9 2.7

Table 4. Concentrations results (mg/kg) obtained for large sample replicates (LSR) paired irradiations, where
one of the samples acted as comparator. Uncertainties expressed at 95 % confidence interval.

Element As Co Cs Eu Fe K La Na Sh Sc Sm
LSR-2 54.0 14.6 49.7 1.0 36470 28600 28.0 14570 6.0 13.3 4.6
Uncertainty 2.4 4.0 2.6 0.05 5130 3130 2.0 11 1.0 1.0 1.0
% Rec. LSR-2 89 78 102 100 100 113 91 84 95 99 96
LSR-16 56.2 20.0 72.0 1.2 26490 26725 32.9 12580 6.9 15.5 4.6
Uncertainty 8.0 2.5 2.8 0.20 13900 4230 2.6 120 1.1 0.50 1.0
% Rec. LSR-16 102 116 119 114 70 93 101 94 128 110 88
LSR-5 60.3 18.6 42.0 1.0 31500 24900 32.0 16100 6.8 13.0 49
Uncertainty 5.0 3.6 3.0 0.05 2580 10780 4.3 240 1.0 0.40 1.2
% Rec. LSR-5 103 95 90 100 83 98 100 121 115 93 83
LSR-11 58.8 17.8 56.0 1.0 29830 32290 32.0 14580 6.1 14.0 5.9
Uncertainty 5.5 6.3 3.6 0.1 6550 2210 1.5 73 0.60 0.70 0.50
% Rec. LSR-11 116 104 120 91 82 113 107 97 115 101 118
LSR-9 52.7 16.6 71.0 1.0 33060 26110 30.2 10554 6.0 14.0 4.8
Uncertainty 4.3 4.1 4.0 0.20 6110 1700 2.0 60 0.6 0.5 0.3
% Rec. LSR-9 98 102 105 83 83 97 94 94 102 95 90
LSR-3 56.0 15.0 62.0 1.2 37700 28195 34.0 10800 6.0 14.6 6.4
Uncertainty 2.5 2.0 4.4 0.25 5030 580 1.0 27 0.40 0.60 0.30
% Rec. LSR-3 106 99.9 124 109 99.8 100 110 76 113 101 124

% Rec.: percentage recovery (see explanation in the text).

Figure 1. (A) Original Mochica pottery. (B), (C) Sections of powder pottery extraction, (D) Process of
powder extraction, (E) Small bottles with sample, ready to analysis.
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Figure 2. The irradiation facility, loaded with two replicates.

Figure 3. Partial views of the computer controlled turntable scanner device, empty (A) and loaded (B),
calibrated images and corresponding projected sizes, at an azimuth tilting angle of 0°, for a pair of studied
replicates (C-D).
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Figure 4. Percentage recoveries of the elements in the samples.
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Resumen

Se discuten las caracteristicas, tanto nucleares como fisicas, para la seleccién adecuada de
los monitores a ser empleados como comparador analitico en el andlisis por activacion
neutrénica paramétrico. Se evallan las mas importantes bases de datos disponibles
considerando su consistencia y trazabilidad siendo los valores correspondientes a la integral
de resonancia (lp) y energia efectiva de resonancia (E;) los de mayor variabilidad por su
compleja determinacion. No hay un monitor que retna todas las condiciones requeridas
siendo necesaria una combinacién de los mismos, especialmente en el analisis
multielemental. Se propone un conjunto de monitores considerados confiables.

Abstract

Nuclear and physical characteristics are discussed for the adequate selection of the monitors
to be used as comparator in the parametric analysis by neutron activation. The most
important available databases are evaluated considering their consistency and traceability
being the values of the resonance integral and resonance effective energy the most important
sources of variability, by their complex determination. There is not a monitor that gathers all
the necessary conditions required being a combination of them, especially in the
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multielemental analysis. A set of monitors, considered reliable ones, is proposed.

1. Introduccion

En andlisis por activacion, un comparador se
define como un elemento que tiene por lo
menos un is6topo con caracteristicas
nucleares favorables que lo hacen susceptible
de ser empleado, en lugar del estandar
multielemental convencional, para determinar
la masa de uno o varios analitos de interés.

Desde la implementacion del método del kg
en el andlisis por activacién neutrdnica
paramétrico, se ha venido utilizando el Au
como comparador por excelencia. Su
preparacion como estandar es particularmente
facil, en tanto su naturaleza monoisotdpica y
su sencillo esquema de desintegraciéon hacen
viable su medicion. A su vez posee un valor
de Qp=15.7 (relacion de integral de
resonancia y seccion eficaz de absorcion,
lo/a) y energia efectiva de resonancia, E, de
5.65 eV lo suficientemente por encima del
valor del corte de cadmio (0.55 eV); sin
embargo, depende considerablemente del
parametro a (factor de correccién por no
idealidad del comportamiento 1/E).

Analiticamente, las determinaciones
multielementales en material geoldgico son
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usualmente complejas, en razon de la
diversidad de elementos presentes. En
consecuencia, muchas reacciones nucleares
resultan involucradas en el proceso analitico,
siendo diferente la magnitud de las
correcciones que se introducen a partir de la
consideracion del pardmetro o, de acuerdo
con el valor de dicho parametro, a las
caracteristicas de las reacciones usadas y, lo
que resulta de mayor trascendencia, al
comportamiento del comparador, es que
también varia para cada reaccion. De esta
forma, un comparador que resulta Gptimo
para la determinacion de un elemento
especifico puede no serlo para otro, siendo
necesario arribar a una solucién de compro-
miso, al efectuar analisis multielemental.

Tal solucion implica una combinacion de
monitores, considerando en primera instancia
los parametros influenciados por la variacion
de a, Qo y E, descartando los isémeros sin
100% de transicién isomérica por no haber
discriminacion del valor E, en cada radio-
nucleido [1]. Ello implica la conformacion de
grupos por rangos de valores en Qo. Sin

- Correspondencia autor: pmendoza@ipen.gob.pe
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embargo, si bien se observa una cierta
correlacion entre los valores Quy E, ésta no
siempre ocurre dando lugar a la formacion de
subgrupos.

Un primer grupo sugerido comprenderia los
monitores de bajo Q, desde el ***Dy (0.19)
hasta el "*Se (9.90), un segundo grupo con
valores de Qg desde 11.53 hasta 33.30
correspondientes a  **Th 'y "'Ta
respectivamente y un Ultimo grupo que
comprende al ®*Mo, *Sn, 28U y *Zr con
valores de Q, desde 53.1 hasta 248.

En el primer grupo, el valor de E, es
irrelevante, dado que aunque valores altos de
ésta causen que los valores de lo/o varien
entre 0.5*ly/0 hasta 2*1, /o, el peso de esta
variacién es pequefia para valores razonables
de f (relacion de flujo neutrénico térmico a
epitérmico). Cualquier is6topo de este grupo
sera un buen comparador, si sus constantes
nucleares se conocen con exactitud adecuada,
y los mejores seran los que tengan valores de
lo /o entre 1y 2, como: ®Cu, **Mn, *Co,
%Zn.

En el segundo grupo, el **’Au aparece como
el mejor comparador por las caracteristicas
mencionadas al principio, no obstante, la
variacion de Q, por efecto de E, es ya
relevante en el calculo de f. Un caso especial
en dicho grupo lo constituye el **In cuyos
valores de Qo= 16.8 y E, de 1.56 eV hacen
que la variacion de ly/o sea solo del £ 5%
para cambios extremos del valor de a (£ 0.1).
El tercer grupo, de suma importancia en la
determinacion del parametro o lo constituyen
nucleidos con altos valores de Qg siendo el
del *Zr el mas alto conocido.

Una segunda consideracion en la eleccion de
los comparadores es la evaluacion del
periodo de semidesintegracion de los
productos y la probabilidad de emisién de los
picos de energia plena, de preferencia de tipo
monoenergético para minimizar correcciones
por coincidencia y-y, a fin de establecer
posibilidades practicas de aplicacion.

Un factor a considerar es la incertidumbre
asociada a las abundancias isotopicas de las
especies consideradas por procesos de
fraccionamiento fisico quimico. Si bien, tal
como lo sefiala De Corte [2], este problema
es inherente a cualquier método de analisis
por activacion, por la naturaleza isotopica de
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la técnica, en los métodos que hacen uso de
las constantes aisladas esta incertidumbre
acompafia a la evaluacion de la incertidumbre
total del resultado analitico.

Segun Coplen et al. [3], la variacion de la
abundancia isotopica reportada para el Cr es
potencialmente mayor a la incertidumbre
asociada al peso atébmico. Esto igualmente se
observa para el Se y Cu y en menor grado
parael Zn, Fe y Mo.

La no consideracion particular de este factor
en el caso de los valores k, tiene como
consecuencia la subestimacion de la
incertidumbre del resultado final.

Una consideracion adicional a tomar en
cuenta es con respecto a las condiciones de
preparacion de los analitos de interés, su
manipulacién y grado de accesibilidad.

Es decir, la necesidad imprescindible de
contar con reactivos de alta pureza quimica y
estequiometria bien definida con adecuada
disponibilidad tanto en costo como
manipulacion. La preparacion de soluciones
estandares es la via adecuada pero en caso de
baja tasa de activacion es preferible el empleo
de hojuelas metalicas (Zr, Zn, Fe) de la
mayor pureza y minimo espesor posible a fin
de minimizar correcciones por auto-absorcion
de neutrones (Geif').

Para elementos con alta seccion eficaz de
absorcion neutronica, como el Au y Lu, es

usual emplear aleaciones binarias
conteniendo  aluminio como matriz. Sin
embargo, el detalle a considerar es la

variabilidad que presenta el componente
minoritario, que alcanza hasta 0.6 % de
incertidumbre relativa para el caso del Au en
la aleacion Al-0,1% Au (IRMM-530R).

Si bien el uso en forma de aleacion facilita la
preparacion del Au y Lu como monitores de
flujo, el empleo adecuado de soluciones
estandares certificadas haria posible alcanzar
una menor incertidumbre relativa.

2. Seleccion de datos nucleares

La problemaética involucrada en la seleccion
de constantes nucleares para su aplicacién en
el andlisis por activacion paramétrica ha sido
analizada por Furnari y Cohen [4], en tanto

" Correccion por autodepresién neutrénica

considerando componente térmica y epitérmica
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gue F. De Corte [2] ha estudiado la extension
del concepto de trazabilidad al método de ko.

A diferencia del analisis por activacion
comparativo convencional, la aplicacion del
analisis paramétrico implica el uso de datos
nucleares en la evaluacion de los
componentes del flujo neutrénico, en la
determinacion de la eficiencia absoluta del
detector GeHp y en el céalculo de
concentraciones a partir de la medicién de las
actividades inducidas de los radiois6topos de
interés en la muestra y en el comparador.

Adicionalmente, tanto las masas atomicas
relativas como las abundancias isotdpicas ()
son datos atdbmicos asociados a las constantes
verdaderamente nucleares. Al respecto, las
tablas disponibles no presentan mayores
discrepancias o inconsistencias puesto que
reciben un tratamiento unificado por Ia
International Union of Pure and Applied
Chemistry (IUPAC) y son aceptadas
internacionalmente. Para efectos précticos se
emplea los datos reportados por Wieser [5].
Sin embargo, cabe mencionar variaciones en
la composicion isotdpica para nucleidos de
interés como: Cr, Se y Cu debido a procesos
de fraccionamiento fisicoquimico, segun
Coplen [2], cuyo efecto se manifiesta en el
incremento de la incertidumbre estandar del
peso atémico.

Para los valores de intensidad absoluta (Py)
de los picos de energia plena en los radio-
nucleidos de interés se emplea como fuente
de informacién la administrada por el
Laboratoire  Nationale Henri  Becquerel
(LNHB, Francia).

El conocimiento del valor del periodo de
semidesintegracién puede considerarse en un
adecuado nivel. No obstante, algunos radio-
nucleidos presentan valores de incertidumbre
mayores al 0,2%, lo que es significativo en
caso de medir en condiciones desfavorables
(luego de 10 Ty;) [6]. La base de datos a
emplear procede del National Physical
Laboratory (NPL) cuyo reporte del 2008
compila la informacion de fuentes
importantes seleccionadas por su calidad
técnica, trazabilidad de los datos publicados y
el nivel de reconocimiento internacional:

e Decay Data Evaluation Proyect (DDEP):
representa la mayor fuente de datos de Ty
con 119 radionuclidos evaluados,
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actualizado  permanentemente  por el
Laboratoire  Nationale Henri  Becquerel
(Francia),www.nucleide.org/DDEP_WG/DD
EPdata.htm.

. International Atomic Energy Agency
Data: base de datos reportados en los
documentos  técnicos TECDOC-619 vy
Technical Report Series 261, muchos de los
cuales han sido sobreseidos por los dados en
DDEP.

. Evaluated Nuclear Structure Data File
(ENSDF) y Nuclear Database (NUDAT) es
actualizada por el National Nuclear Data
Center del Brookhaven National Laboratory
disponible en www.nndc.bnl.gov/ensdf.

La complejidad del tipo de
activacién/decaimiento de los radiois6topos
de interés es igualmente considerada, siendo
una guia importante de estudio la base
electronica interactiva de V. Kolotov y F. De
Corte [7]. También es un punto a considerar
lo relacionado con los radioisdtopos que se
producen por efecto de equilibrio transitorio
tales como el par madre-hijo: Cd/**™In y
%Zr/®Nb segin lo estudiado por Cohen y
Fornaciari [8].

Para los valores de la energia efectiva de
resonancia (Er), se consideran los F. De Corte
[9], con una version electronica compilada
por V. Kolotov y F. De Corte disponible en la
pagina www.iupac.org.

No obstante, la evaluacidon de nuclidos con
valores relativamente elevados de Er es
complicada y con alto error relativo,
limitando su empleo como comparador.

Un panorama mas complicado se presenta en
la seleccion de la constante de seccion eficaz
(0o) dado que para valores de algunas g, de
reacciones de interés analitico se ha
determinado incertidumbres relativamente
grandes, en tanto, para los valores de las
integrales de resonancia, el estado de las
compilaciones refleja mucha dispersiéon en
los datos [10,11].

Una alternativa experimental de calculo de gy
conlleva la aplicacion del formulismo [12]:

M
UO - (kO,Au)exp *HAu aO,Au yAu MAU *9*}/
En donde las constantes implicadas son
plausibles a una renormalizacion tal como ha
sido planteada por Furnari y Cohen [4]. Sin
embargo, es discutible dicha forma de
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evaluacion tal como lo menciona Molnar

[13].

En principio, la base de datos de INDC
(International Nuclear Data Comitee) de S.F.
Mughabghab [14], se considera como la
fuente principal de informacion para los
valores de seccion eficaz de captura, integral
de resonancia y factores G de Westcott. No
obstante, la base datos publicados por F. De
Corte y A. Simonits [9] constituye otra fuente
de datos a considerar.

Para el desarrollo del presente trabajo se
buscaron reacciones viables entre las
reacciones de captura inducidas por la
componente térmica y epitérmica del reactor,
cuyos  precursores  fueran  materiales
disponibles con caracteristicas  fisicas
adecuadas para la irradiacion, con productos
de reaccion medibles por espectrometria
gamma.

Se eligieron nucleidos sobre los que la
reaccion de captura (n,y) no condujera a la
formacion de isomeros. Ademas, se puso
especial atencion en los valores de los
pardmetros publicados, particularmente en
relacién con los factores Qq(0) y las energias
efectivas de resonancia. Se evito el uso de
nucleidos con energias efectivas de
resonancia excesivamente altas y se
seleccionaron los factores Qo(0) como para
cubrir un amplio rango de valores.

Los datos nucleares de algunos monitores,
considerados confiables y empleados por los
autores, se presentan en la tabla 1. Cabe
indicar que si bien su uso frecuente es como
monitor de flujo neutrénico es posible su
empleo simultaneo como comparador.
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Tabla 1. Monitores propuestos con sus caracteristicas fisicas y datos nucleares seleccionados.
Blanco / o e P &
Modo L Y Y r 0o
ctvacion | FATOSORO | (0g) | (kev) | (90) T v | @ [9Cor| b

55 846,8 98,87 (0,3)

Mn 550N 100 2,57878 (46) | 468 133 10003 | 140 @3)
M (Tipo 1) 18107 | 272(29) " | @
n

Comparador usualmente en forma metalica aleacion Al-Mn al 1% con didmetro de 0,2 mm. Asimismo, se emplea Mnz;O,
de 1-2 mg. Picos de energia plena de 846,8 y 1810,7 keV s de adecuada intensidad siendo necesario evaluar efecto de
coincidencia. Sigue un comportamiento 1/v considerandose como monitor de flujo por excelencia.

58
Fe 1099,2 56,1 (1,8)
(Tipo 1) *Fe 0,282 44,496 (2) d ?2347) 1(33)0 10012 | 17()
1291,6 43,6 (1,8)
Fe
Bajo valor de 6 de blanco elegido. Empleo de ldminas hasta de 100 um de espesor. Picos de energia plena de adecuada
intensidad con Ty, adecuado para optimizar momento de conteo. Diferencia sustancial en el valor de I, respecto a la dada
por De Corte (15=1.25)
59
Co 1173,228 99,85(3)
(Tipo IV ®cCo 100 52711(8) a éff) 3%8 1,0004 (72569)
b) 1332,492 99,9826 (6) ' '
Co — L . — _ -
Comparador tradicional para determinacion de flujo neutrénico. Empleo de aleacion Al-Co para minimizar efecto de
autodepresion neutronica. Considerar evaluar coincidencia y-y para los picos de 1173.2 y 1332.5 keV. Segun esquema de
desintegracién, por su decaimiento en cascada se hace necesario calcular el coeficiente de correlacién angular de
relevancia para mediciones cercanas al detector.
98
Mo 99 181,09 6,01 (11) + 241 0,137
(Tipo 1) Mo 2413 1 7395 | 1212 (15)+ 6594 h (20) ©) 6.9 ()
Mo B B
Valor de Qo adecuado. Presenta coincidencias y-y importantes. Empleo usual en forma de hojuelas de 5 a 25 pm.
Tanto De Corte como Mughabghab presentan valores similares para Qo. (+) IAEA 2007, “Update of X-ray and
Gamma-ray decay data standards for detector calibration and other applications”, volume 2.
U 2N 92,7(*) | 277,599 144 2356 (3)d | 69 | 2680 | 0000 | 277(3)
(Tipo 11 b) P ' ' ' ' @2 | @9 '
U (*) Varia en funcion de concentracion de 2y presente. Considerar el empleo de aleacién Al-U con U depletado a fin
de reducir el tiempo muerto de conteo e interferencia espectral de los radioisétopos originados como productos de fision.
Valor de Qo recomendable para el estudio de variacion del parametro a.
64 65
Zn Zn 4863 | 11155 | 5070(026) | 2439(@)d | 290 | 11 1,45 (6)
(Tipo I) (10)
Zn
Empleado usualmente en forma de hojuela con espesores entre 25-100 um. T, adecuado para manejo de momento de
conteo. Valor g, segiin Mughabghab [2003] es inconsistente respecto al valor de Q, dado por De Corte.
197 198
Au Au 98,65 1550
(Tipo 1) 100 4118 95,54 (7)+ 2,6944 (8)d | 5,65 1) 1,0054 (28)
Au

Preparacion en forma de aleaciones Al-Au al 0,1%. Espesor de ldmina adecuada (0,1 mm) a fin de minimizar correccién
por Geg. Su mayor desventaja radica en su dependencia del parametro a. (+) IAEA 2007, “Update of X-ray and Gamma-
ray decay data standards for detector calibration and other applications”, volume 2.
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Medicion de la actividad de una fuente de Am-241 obtenida por
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Resumen

Se presenta el procedimiento realizado con una fuente ‘gruesa’ del radionucleido Am-241
depositada en una lamina metalica de oro y plata, obtenido de un pararrayo radioactivo, para
diluirla en una solucion y proceder a la separacion quimica mediante una celda de
electrodeposicion y obtener una fuente ‘fina’. Se muestran los resultados obtenidos por
espectroscopia alfa y un estimado del valor de actividad de la fuente depositada.

Abstract

This report describes procedure done with a ’thick’ source of Am-241 radionuclide deposited
in a gold and silver foil from a radioactive lightning conductor to be diluted in a solution and
carry out chemical separation by electrodeposition cell and get a "thin’ source. It also show
the results obtained by alpha spectrometry and an estimate of the value of activity source

deposited.

1. Introduccion

La técnica de analisis elemental por
Fluorescencia de Rayos X emplea general-
mente una fuente de excitacion controlada
por un sistema eléctrico como es el caso de
un tubo de rayos-X o un generador de haces
de particulas cargadas, también son usadas
fuentes de radiacion gamma como el Cd-109,
Fe-55, Am-241 o particulas alfa como el Po-
210, Cm-244, entre otras; en nuestro caso, el
interés es producir fluorescencia a partir de
un campo de particulas alfa originadas por
una fuente de Am-241, preparada por
tratamiento electro-quimico [1,2] de laminas
de este radionucleido halladas en un
pararrayos radioactivo. El empleo de esta
fuente excitacion de muestras amplia el rango
de deteccion de elementos ligeros que estan
presentes.

Estudios similares se pueden revisar en las
referencias [3,4]; en el presente trabajo se
trata de determinar la méaxima actividad de la
fuente alfa obtenida (Am-241) por este
procedimiento a fin de configurar una fuente
de haces idnicos que produzca fluorescencia
en la muestra (analisis PIXE).

2. Experimental

Se prepar6 un pequefio disco de
aproximadamente 5 mm de didmetro en una
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de las laminas donde se encuentra depositada
la fuente de Am-241, luego del
desmantelamiento del pararrayos en el
Laboratorio de la Planta de Gestion de
Residuos Radiactivos, referido como fuente
‘gruesa’. Simultdneamente se preparé una
soluciéon acida para diluir las laminas que
contienen Am-241 y someterla a un proceso
de electrodeposicion, tal como se describe en
la referencia [5], a la que denominamos
fuente ‘delgada’ cuya méaxima energia es 5.58
MeV. Para esta experiencia se agitd la
solucion a velocidad constante durante 2
horas. En la Figura 1 se observa la fuente
obtenida en la electrocelda.

Figura 1. Fuente de Am-241 electrodepositada,
delgada.

- Correspondencia autor: ecunya@ipen.gob.pe
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2.1 Acerca del Procedimiento
Ambas fuentes obtenidas se midieron
utilizando el sistema de espectroscopia

integrado  Alpha Analyst™ de la marca
Canberra (Figura 2), el cual posee detectores
de silicio planar (PIPS) de 400 mm2 diametro
y una resolucién de 18 KeV colocados en
modulos de espectroscopia doble en sus
respectivas cdmaras de vacio (Figura 3), con
un rango hasta 26.7 kPa. El rango de energia
detectable es de 0 a 10 MeV y con resolucion
de conversién de 12 bits (con granularidad de
2.5 keV). La operacion del espectrometro es
controlada por un computador mediante el
software Alpha Analyst™ apropiado. El
espectro del MCA adquirido tiene 1024
canales con una capacidad que supera las
4x10° cuentas por canal almacenado.

Figura 2. Sistema de espectroscopia alfa
integrado.

Figura 3. Modulo de adquisicidn.

Durante la medicién de la fuente gruesa
(Figura 4) el espectro obtenido indica que
toda la informacion queda enmascarada por

el ruido de medicidn, debido a que las alfas
seran atenuadas antes que salgan de la fuente.
Esta atenuacion es producida por el gradiente
dE/dx en el propio material de la fuente y el
material que es usado para sellar la fuente [6].
Por lo tanto, aparecera una campana sobre la
zona de bajas energias a la izquierda del
espectro.

Figura 4. Fuente gruesa de Am-241 (pararrayos).

3. Resultados y Discusion

Los datos de -calibracion de energia y
calibracion en eficiencia generados por el
programa Apex-Alpha™ componente del
software Genie™ encargado de controlar la
operacion del espectrometro se representan
en la Tabla 1 y 2, respectivamente. Para un
tiempo vivo de adquisicién de 11.5 minutos
se obtienen los espectros de referencia y de la
muestra fuente, ver Figura 5 y 6, en esta
Gltima se puede observar claramente la
presencia de Am-241 caracterizado por la
emision alfa de 5.47 MeV.

&nx

0
2.875
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3162 3.45 3738 4.025 4313 a6 4888 5175 5.463 5751
Energia MeV

Figura 5. Espectro de calibracion alfa mezclada,
U-234, U-238, Pu-239 y Am-241.




IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

Espectro de la muestra electrodepositada
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Figura 6. Espectro de Am-241 electro-depositado.

Tabla 1. Calibracion en energia.

Energia MeV Centroide FWHM TAIL
4.184 451.47 6.95 0.89
4.761 654.32 8.84 1.44
5.148 788.39 9.11 2.25
5.479 906.83 7.42 1.37

Tabla 2. Calibracién en eficiencia.

Energia (MeV) Eficiencia Error
4.184 1.3420E-001 5.88E-003
4.761 1.3269E-001 5.85E-003
5.148 1.3309E-001 6.18E-003
5.4790 1.3977E-001 6.21E-003

Tabla 3. Reporte de area de pico de la muestra.

EnergiaMeV  AreaNeta Error (%) FHWM
5.288 556.0 4.24 30.9
5.464@) 1636.0 247 23.1

(l)ToIerancia de coincidencia de pico, 0.1MeV
e :
Errores comprendidos en 1 ¢

Empleando la relacion bésica para el calculo
de la actividad de una fuente de tipo puntual
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_Ry

p

donde:

Ry, region neta

Ay, area de pico

n, eficiencia del sistema
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utilizando los datos mostrados en la Tabla 3
en la ecuacion (1) obtenemos una actividad
de 125 dps + 2.5% para la muestra fuente.

4, Conclusiones

El método electroquimico utilizado es
altamente eficiente en la preparacion de un
recubrimiento muy delgado del radionucleido
Am-241 empleado como una fuente alfa. El
fino espesor de la fuente —algunas micras—
plantea el aumento del area de acumulacion
del material si requerimos actividades
mayores; de otro modo, el efecto de
auto-absorcion provocaria la atenuacién de la
energia de las alfas, que se aprecia en una
fuente de Am-241 de 1 mCi donde el grupo
de alfas presentan una energia aproximada de
4.5 MeV. Al parecer es por esta razon que
solo es posible obtener fuentes cuya actividad
estan en el orden de pCi a nCi. Otro aspecto
de importancia es la posibilidad de realizar
experiencias con haces de particulas cargadas
fundamento para el analisis basado en PIXE.
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Resumen

Se han preparado materiales compuestos a base de residuos de madera Capirona en forma de
polvo y polietileno de baja densidad, las muestras han sido prensadas en proporciones
iguales y tratados térmicamente en un horno a 170 °C. Posteriormente, fueron sometidas a
pruebas de biodegradacion con el hongo Polyporus sanguineus (por 10 semanas), absorcion
de agua, resistencia al fuego e inflamabilidad. EI compuesto obtenido a base de polvo de
madera con polimero ha mostrado una mayor durabilidad, mejor resistencia a la degradacion,
menor absorcién de agua y menor inflamabilidad que la madera sin tratar, dando asi mayor
valor agregado a esta madera nativa.

Abstract

We have been prepared composite materials based on powder of Capirona wood waste and
low density polyethylene, the samples have been pressed in equal proportions and heat
treated in an oven at 170 °C. Later, they were tested for biodegradation using Polyporus
sanguineus fungus (for 10 weeks), water absorption, fire resistance and flammability. The
obtained composite based on polymer-wood dust has shown durability, better resistance to
degradation, lower water absorption and lower flammability than the untreated wood,
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increasing the economic value of this native wood.

1. Introduccién

La generacion de residuos es una
consecuencia de la transformacion de la
madera. Entre estos residuos, el aserrin
merece una atencion especial, como
materiales de baja densidad requieren un
mayor espacio de almacenamiento y causan
graves problemas de contaminacién si no son
desechados apropiadamente. Teniendo en
cuenta el creciente interés en el uso de fibras
naturales para la produccion de materiales
compuestos con diferentes matrices de
polimeros, los residuos de madera son una
fuente alternativa de fibras, reduciendo el
impacto ambiental por las grandes cantidades
de residuos producidos por la industria
maderera [1]. El uso de materiales reciclados,
asi como de materias primas renovables que
no dependen del petrdleo, le augura a este
tipo de compuesto un importante potencial de
crecimiento, tiene ademas las ventajas de
mayor durabilidad, menores costos de
mantenimiento, reciclabilidad vy resistencia a
la intemperie, estos factores les daran a las
maderas mejores propiedades que podran ser
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aplicadas en la construccion, por ejemplo,
dandoles adicionalmente un importante valor
agregado al producto final.

En la actualidad, se usan compuestos
tradicionales en base a Urea-formaldehido que
presentan cierta toxicidad [2] si no se
encuentran en ambientes ventilados y son
faciles de degradarse en ambientes con alta
humedad. Uno de los objetivos de esta
investigacion es la de reciclar el aserrin que
se producen en los aserraderos y carpinterias,
aprovechando de esta manera los residuos
antes de gue sean quemados o desechados y
usar polietileno reciclado.

El compuesto que estamos desarrollando no
ha sido implementado en nuestro medio; por
€s0, N0S proponemos obtener un producto que
tenga las caracteristicas de un material sélido,
resistente y de buen acabado, para ser
utilizado en  diferentes  aplicaciones
industriales, acabados exteriores, etc.

La combinacion de estos materiales disimiles

Correspondencia autor: jgago@ipen.gob.pe
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guimicamente (las fibras de madera son
hidrofilica-polar y la matriz polimérica es
hidrofdbica-apolar), exige investigar técnicas
de compatibilizacién tendientes a vincular
ambas estructuras, para que actuen como una
unidad. La situacion ideal seria la existencia
de uniones quimicas a traves de la interfase,
de esta forma cuando el material sea
sometido a un esfuerzo, este serd transmitido
desde las cadenas de la matriz polimérica
hasta las fibras naturales. De ahi la aplicacion
de la radiacion gamma al compuesto, para
lograr un mayor entrecruzamiento molecular;
es decir, las moléculas del residuo de madera
con las moléculas del polimero deben lograr
una mejor reticulacion de las cadenas
poliméricas a fin de mejorar las propiedades
fisicas del producto final [3].

Se reporta la preparacion de un material
compuesto de residuos en forma de polvo de
madera Capirona Yy polietileno de baja
densidad.

2. Experimental

Los insumos utilizados para la preparacion
del compuesto polimero-madera fueron:
Residuos de madera Capirona proveniente de
aserraderos de la zona industrial de Campoy,
distrito de San Juan de Lurigancho, Lima y
Polietileno de baja densidad (PEBD) en
forma de pellets a granel, para disminuir la
inflamabilidad se usé acido bérico de J.T.
Baker, y para el cultivo de los hongos se us6
Agar Extracto de Malta (Merck).

El prototipo de prensa fue fabricado en los
talleres del IPEN, que consta de un
contenedor cilindrico de acero con un émbolo
de aluminio, cuyo esquema se aprecia en la
Figura 1.

Las muestras fueron incubadas en una estufa
Fischer Scientific y los tubos fueron pesados
en una balanza de precision marca Stanton.

2.1 Preparacion del compuesto de
residuos de madera y-polietileno

Se han seguido dos procesos simultaneos: a)
acopio y preparacion de residuos de madera;
y b) preparacién de polietileno de baja
densidad. En cada proceso se realiza la
seleccion, lavado, trituracion, molienda y
secado con el objetivo que ambos insumos
ingresen a formar el compuesto sin impurezas
ni humedad. En uno de los procesos se
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agreg6 particulas de acido bérico al polvo de
madera para retardar la combustion.

Se continda con los procesos de articulacion
y cohesidn de las particulas de la madera con
particulas de los polimeros, para lo cual se
procede a mezclarlas en la camara cilindrica
de la prensa mecénica (figura 1). Esta prensa
mecénica se coloca sobre wuna hornilla
eléctrica controlada a 170 °C.

Figura 1. Esquema prensado madera- polimero y
una muestra del producto en forma de disco.

Se ha realizado el mismo procedimiento con
una muestra de polvo de madera previamente
irradiada en un equipo Gammacell 220 Excel
con una fuente de cobalto 60 a 25 kGy.

2.2 Ensayo de biodegradabilidad

Se sigui6 la metodologia de la Norma IRAM
N° 9518. Se cultivd la cepa de hongo
Polyporus sanguineus en el medio de cultivo
Agar extracto de malta. Se incub6 a 28°C por
un lapso de 14 dias; luego, se colocd sobre el
mismo las probetas previamente secadas a 80
°C por 24 h e incubadas por un lapso de 10
semanas [4]. Las muestras trabajadas
corresponden a chips de madera capirona y
madera-polimero.

Culminadas las 10 semanas se procedid a
retirar las probetas, limpiarlas del hongo y
secarlas.

Se registraron los pesos iniciales antes vy
después de afiadir las probetas y se continud
registrando los pesos durante todo el proceso.

Para la evaluacion de la durabilidad de la
madera se sigue el criterio de Findlay [4,5],
basado en las pérdidas de peso producido por
los hongos durante un determinado lapso de
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tiempo, estos cambios de peso de las
muestras estas relacionadas con su grado de
resistencia a la pudricion.

2.3 Ensayo de absorcién de agua

En estos ensayos se busco diferenciar la
absorcion de agua de la madera en estado
natural sin tratamiento y el compuesto polvo
de madera-polimero, metodologia
desarrollada en trabajos previos [6]. Con la
variante de sumergir las muestras en agua a
temperatura ambiente por el tiempo de 24
horas y evaluar sus pesos antes y después del
ensayo.

2.4 Ensayo de combustion

Se ha preparado el compuesto en la siguiente
proporcién: 3g de PEBD, 3g de polvo de
madera y 0.5g de acido borico (Hs; BOs).

Las muestras se expusieron a fuego lento,
usando un mechero de Bunsen. El tiempo de
exposicion al fuego ha sido 20 segundos
aproximadamente, luego se apagé la llama y
enseguida se acercd el papel pH hacia el
desprendimiento de humo producto de la
combustion. Para esta evaluacion se
embebieron tiras de papel pH con agua
destilada, el valor de pH inicial fue de 5.

3. Resultados y Discusion
3.1 Obtencidn del compuesto

El compuesto obtenido es de color marrén
oscuro, liso y con pequefias rugosidades.

Figura 2. Compuesto terminado.

3.2 Ensayo de biodegradacion

Se ensayaron con 4 muestras por 10 semanas
como se muestra en la figura 3, cuyos
resultados se muestran en la Tabla 1.
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Figura 3. 1, 2 'y 3 corresponden a muestras de
compuesto madera-polimero y 4 es madera
Capirona.

Tabla 1. Control de pesos.

Muestra Descripcion - .P?SO (.g)

inicial| final

1 Compuesto 1’(reS|duos de 07 | 0.62
madera + polimero)

2 Compuesto 2'(re3|duos de 07 | 055
madera + polimero)

3 Compuesto 3'(reS|duos de 07 | 0.68
madera + polimero)

4 Madera 045 | 0.25

Como se observa, el valor promedio de
pérdida de peso de las tres probetas
(compuesto  madera-polimero) esta por
debajo del 21% con respecto a su peso inicial,
mientras que en la probeta correspondiente a
la madera Capirona la pérdida de peso se
encuentra alrededor del 50%. Esto se puede
visualizar en la figura 4.

ENSAYO DE BIODEGRADACION
0.
_ 404
£
>
0
W a0 4
o
W
W 2
% 20 =
E i / //_
z
g i / / -_F-—
; W
"o 1 i a : g 10
—Compuesto 1
TIEMPO (SEMANAS) T ompuesto?

— Madera

Figura 4. Evaluaciéon de pérdida de peso de la
muestra en funcién del tiempo.

A continuacién se analiza efectos producidos
en los ensayos de biodegradacion en las
diferentes muestras antes y después de la
proliferaciéon de los hongos, tal como se
observan en las figuras 5, 6, 7 y 8.



IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

[ N~

Figura 5. Foto superior Seccion transversal de
Capirona sin presencia de hongos. Foto inferior
madera deteriorada por el hongo Polyporus
sanguineus.

Figura 6. Seccion tangencial de la Capirona sin
hongo (lado izquierdo). Madera deteriorada por
los hongos (lado derecho)

Figura 7. Compuesto sin hongo (lado izquierdo).
Compuesto sometido al ataque por hongos (lado
derecho)

Figura 8. Compuesto cubierto por el hongo (lado
izquierdo). La misma muestra seccionada
superficialmente a 0.5 mm (lado derecho).
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El hongo Polyporus sanguineus origina una
degradacion gradual de la madera que va
desde el lumen hacia la lamina media,
produciendo una disminucion en el espesor
de las paredes como resultado del ataque
simultaneo sobre los componentes principales
de la pared celular: celulosa, hemicelulosa y
lignina [10].

El hongo degrada fuertemente la madera
ocasionando una erosion de la pared celular y
la destruccion casi total del parénquima radial
y axial como se observa en la Figura5y 6.

En el caso del compuesto madera-polimero se
observd abundante colonizacion superficial
pero no se observaron indicios de erosién ni
degradacion (Figura 7'y 8).

3.3 Ensayo de absorcion de agua

La madera sin tratamiento absorbe mayor
cantidad de agua, aumentado su peso inicial
en un 50%, mientras que el compuesto polvo
de madera-polietileno, la absorcion de agua
es mucho menor.

Tabla 2. Control de absorcion de agua.

Muestra Descripcion Peso ()
Seco |Himedo

Compuesto residuo de

1 |madera + polimero 0.35 | 0.38
Compuesto residuo madera

2 |irradiada 15 kGy+ polimero | 0.14 | 0.16
Compuesto residuo madera
irradiada 15 kGy+ polimero

3 |+ H:BOs 0.18 | 0.21

4 Madera sin tratamiento 0.6 0.9

Variacion de peso (%)

Absorcion de Humedad

il

ED /
4

m /

m /

=—=(Compuesto de madsra -polimero
=—Comp. macera irradiada-polimero

Comp. madera irradiada-polimero+H3B03
—Marjera sin tratamiento

Figura 9. Variacion de la absorcién de agua.

Horas
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En el compuesto sin irradiar; se incrementa
un 10%, el compuesto irradiado se
incrementa un 14% y en el compuesto con
acido borico e irradiado se incrementa un
17%, tal como se muestraen latabla2y en la
Figura 9.

3.4 Evaluacion del ensayo de combustion

Se afiadio el &cido borico para que el medio
sea mas &cido y haya mayor cantidad de
oxigeno para su combustion [7]. Este
incremento de la acidez implica el
incremento de iones libres de hidrégeno que
viene a ser un factor importante en el retardo
en la combustion [8,9], el valor de pH inicial
es 5. La muestra madera-polimero obtiene un
valor de pH igual a 4,5. Con el humo de la
muestra madera-polimero mas Boro se
obtiene un valor de pH 3,5, segun los
indicadores tal como se muestra en la Figura
10.

Figura 10. Evaluacién del pH de las emisiones de
gases.

Como se puede observar en la figura 10, la
muestra de compuesto con Boro presenta
mayor acidez, el cual guarda relacion con el
retardo de la combustion estudiado por Pasek
y LeVan [8,9].

5. Conclusiones

Se obtuvo un producto compuesto por
residuos de madera y polimero, que inhibio el
crecimiento y proliferacion de hongos
comparado con la madera natural sin
tratamiento. El hongo xiléfago Polyporus
sanguineus si bien coloniz6 el compuesto
madera-polimero no lo degraddé en forma
extrema, caso contrario se evidencié en la
madera Capirona sometida al ataque de este
hongo.

Otros ensayos muestran reduccion de la
absorcion de agua que varian desde un 50%
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en estado natural a un 14% aproximadamente
en el compuesto.

El uso de aditivos como &cido borico en el
compuesto, al ser guemados emiten gases con
un pH de 3,5 aproximadamente, valor mas
bajo respecto a la muestra control (pH igual a
5), no hay mucha variacién en la emision de
gases tanto en la madera en estado natural
como en el compuesto. Adicionalmente el pH
de 3.5 indica mayor acidez y a la vez ha
resultado ser una buena referencia en el
retardo de la combustion.

Los resultados obtenidos muestran que los
compuestos polimero-madera preparados en
este proyecto han mejorado las propiedades
de una madera nativa de poca aceptacién con
cuyos desperdicios se puede fabricar un
material con ventajosas caracteristicas que le
da un mayor valor agregado y prometen dar
un importante impacto comercial a este
recurso de nuestra amazonia.
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Resumen

Se han sintetizado nanoparticulas de 6xido de cobre (CuO) mediante radiacion gamma y
ultrasonido. La actividad antimicrobiana de las nanoparticulas de CuO se determinaron
mediante el método de excavacion en placa cultivo, con 3 cepas microbianas:
Staphylococcus aureus ATCC 25923, Escherichia coli ATCC 25922 y Pseudomonas
aeruginosa ATCC 27853. La concentracion bacteriana inicial fue 1x10" UFC / mL y fueron
sembradas sobre Agar Muller Hinton e incubadas a 37 °C por 24 h. Las nanoparticulas de
CuO obtenidas mediante ultrasonido son nanoesferas con una mayor actividad
antimicrobiana para la bacteria S. aureus que para E. coli y sin actividad frente a P.
aeruginosa; mientras que las nanoparticulas de CuO obtenidas con radiacién gamma con una
dosis de 8 kGy tienen actividades antimicrobianas similares para S. aureus y E. coli y las
obtenidas a dosis de 15 y 25 kGy solo tienen actividad antimicrobiana frente a E. coli.

Abstract

Copper oxide (CuO) nanoparticles have been synthesized using gamma irradiation or
ultrasound. The antimicrobial activity of CuO nanoparticles was determined by excavation
method in plate culture in three microbial strains: Staphylococcus aureus ATCC 25923,
Escherichia coli ATCC 25922 and Pseudomonas aeruginosa ATCC 27853. The initial
bacterial concentration was 1x10" CFU / mL and seeded onto Muller Hinton Agar and
incubated at 37 °C for 24 h. The CuO nanoparticles obtained by ultrasound are nanospheres
with a higher antimicrobial activity for S. aureus than for E. coli and no activity against P.
aeruginosa, while CuO nanoparticles obtained by gamma irradiation with a dose of 8 kGy
have antimicrobial activity similar to S. aureus and E. coli and those obtained at doses of 15
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and 25 kGy only have antimicrobial activity against E. coli.

1. Introduccion

Desde la antigliedad, el cobre se ha usado en
la fabricacion de recipientes y en la
desinfeccion natural del agua para prevenir la
propagacion de enfermedades. Posterior-
mente, los cientificos han tratado de
aprovechar estas propiedades antimicrobianas
para su empleo en medicina, productos de
higiene oral, antisépticos, instrumentos
médicos, textiles, etc.

Durante muchos afios se han estudiado los
mecanismos quimico-moleculares respon-
sables de los procesos antimicrobianos del
cobre, encontrandose que niveles elevados de
cobre dentro de la célula producen estrés
oxidativo y la generacion de peréxido de
hidrégeno, bajo estas condiciones, el cobre
participa en la llamada reaccién quimica
Fenton, que causa dafio oxidante a la célula.
De otro lado, el exceso de cobre reduce la
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integridad de la membrana de los microbios
produciendo fuga de nutrientes esenciales
como el potasio y glutamato, inhibiendo su
crecimiento.

Asi como el cobre es necesario para muchas
funciones de las proteinas, en una situacion
de exceso, el cobre se liga a las proteinas que
no son requeridas para su funcionamiento, lo
gue conlleva a una pérdida de funciones
proteicas y/o a un colapso de éstas en
proporciones disfuncionales.

La impregnacion de nanoparticulas de éxido
de cobre en las fibras textiles, hace posible la
produccién de una nueva generacion de
textiles antimicrobianos que usan procesos
innovativos en la fijacion de nanoparticulas
en las fibras. Estas nanoparticulas alteran la
superficie de la fibra y le imparten la funcion
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antimicrobiana. Las telas fabricadas con estas
fibras funcionalizadas pueden usarse para el
tratamiento de heridas y aplicaciones médicas
en hospitales y otros lugares donde la
presencia de bacterias es un peligro [1-3].

En la actualidad, el estudio y preparacion de
nanoparticulas metélicas son de mucho
interés en la investigacion y tecnologia de
materiales, debido a que sus propiedades
como la conductividad eléctrica, la dureza, el
area superficial activa, la reactividad quimica
y actividad biol6gica cambian drasticamente.
El efecto bactericida de nanoparticulas
metalicas (Ag, Cu) y 6xidos (ZnO, CuO) se
debe en gran parte a su tamafio y a la razon
superficie-volumen mayor que las particulas
micrométricas tienen. Estas caracteristicas y
el efecto debido al desprendimiento de iones
metalicos le permiten interactuar con las
membranas de las bacterias [4-7].

Existen numerosas técnicas para la
preparacion de nanoparticulas de metales,
tales como la  reduccion  quimica,
fotoquimica, electroquimica, sonoquimica,
radiacion ionizante, etc. [8]. Los procesos
por radiacion ionizante y sonoquimicos son
ventajosos porque son procesos simples,
limpios y seguros, estos métodos también
permiten obtener nanoparticulas de forma
reproducible, de alta pureza y estabilidad.

Las radiaciones ionizantes, entran en
interaccion con la materia, colisionando con
los atomos que la constituyen, al atravesar su
ambiente atdmico. Los efectos que se pueden
producir son: ionizacién y la excitacion.

La ionizacién, ocurre cuando se rompen
enlaces quimicos y sacan al electron de sus
“brbitas” quedando libre con carga negativa,
de esta forma el atomo queda cargado
positivamente y asi se forma lo que se llama
par i6nico; la excitacién ocurre cuando un
electron salta de una “drbita” o nivel de
energia a un nivel superior, para después
volver a su 6rbita o nivel inicial , emitiendo
energia en el transcurso del proceso en forma
de radiacion electromagnética, las cuales
interaccionan con la materia colisionando con
las capas electronicas de los atomos con los
gue se cruzan, perdiendo muy lentamente su
energia, por lo que pueden atravesar grandes
distancias. Su energia es variable, pero en
general puede atravesar cientos de metros en
el aire.
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En el método sonoquimico, las moléculas
experimentan una reaccion quimica debido a
la cavitacion producida por el ultrasonido de
gran  intensidad  (20kHz-10MHz). El
fendbmeno principal en este proceso es la
creacion, crecimiento y colapso de una
burbuja que se forma en el liquido. La etapa
gue conduce al crecimiento de la burbuja se
produce a través de la difusion de vapor de
soluto en el volumen de la burbuja.

La sonoquimica se utiliza generalmente para
sintetizar 'y producir una capa fina,
homogénea y nanoestructurada en la
superficie de los materiales ceramicos y
poliméricos, las que estan ancladas a la
superficie mediante enlaces quimicos o
interacciones fisico-quimicas con el sustrato
[9,10].

2. Experimental

2.1 Sintesis de nanoparticulas de CuO
por radiacion gamma

Se prepard una solucién de sulfato de cobre
pentahidratado 0,006M en wuna solucién
hidroalcoholica, se afiadié gotas de amoniaco,
homogenizandolos finalmente. Se empacaron
las soluciones en bolsas de polietileno de baja
densidad y se irradiaron en un equipo
Gammacel 220 Excel con fuente de Co® con
una tasa de dosis de 5,72 kGy/h, a dosis de 8,
15, 25y 40 kGy.

Luego del proceso se centrifug6 la solucion
irradiada a 5000 rpm por 10 min para realizar
los analisis por microscopia, difraccion de
rayos X y microbioldgicos.

2.2 Sintesis de nanoparticulas de CuO
por método sonoquimico

Se prepard la solucion de sulfato de cobre
0,005M, en una solucion hidroalcohodlica
después del cual se le aplicé ultrasonido en
una cubeta ultrasbnica marca Branson
Modelo MT 1510 (42 kHz, 75W) adquiriendo
inicialmente un color verde azulado, a los 5
min de la reaccidén se afiadié una solucion de
amoniaco produciéndose un oscurecimiento a
medida que el tiempo de sonicacion se
incrementaba, enturbiandose luego con un
polvo marron.

Luego del proceso se centrifugd la solucién
sonicada a 5000 rpm por 10 min para realizar
los anélisis por microscopia, difraccion vy
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microbioldgicos.
2.3 Estudio de la morfologia y estructura

La morfologia y la cristalinidad de las
nanoparticulas de CuO fueron caracterizadas
utilizando un Microscopio Electrénico de
Transmision (MET) Phillips EM 400
operando a 80 kV, un Microscopio
Electronico de Barrido (MEB) Philips 505,
un Microscopio de Fuerza Atdémica (AFM)
Nanosurf EASY SCAN 2 AFM System, un
difractometro de Rayos X marca Rigaku,
modelo Miniflex con fuente de Cu.

2.4 Evaluacion de la actividad
antimicrobiana
Para la determinacién de la actividad

antimicrobiana de las muestras obtenidas por
radiacion gamma y sonoquimica se empled el
método de excavacion placa cultivo, método
gue es una modificacién de la técnica cilindro
placa cultivo de la Farmacopea Americana
USP 32; se fundamenta en la inhibicion del
crecimiento bacteriano mediante la difusion
del principio activo en un medio de cultivo
solido, el mismo que se evidencia con la
formacion de zonas claras o halos de
inhibicion.

El indculo se prepar6 con una turbidez
equivalente a 0,5 de la escala de MacFarland
(1x10” UFC/mL). Se sembr6 1mL de in6culo
en 100mL de agar Muller Hinton, se
homogenizd y plaqued. Se excavaron hoyos
en el medio de cultivo y se sembro
aproximadamente 50uL de las muestras de
Oxido de cobre, finalmente se incubd a 37°C
por 24 h.

3. Resultados y Discusion

3.1 Caracterizacion microestructural y
cristalina

En la Figura 1 se muestra el esquema
tridimensional de la estructura cristalina del
CuO, para las muestras obtenidas por
radiacion gamma, en el analisis morfolégico
por MEB (Figura 2) se observan placas de 2
micras y granos esferoidales de 1 micra, se
observa también que la poblacién de placas
se incrementa con el aumento de la dosis, en
el andlisis morfologico por MET (Figura 3)
se ha observado nanoparticulas entre 20 y
100 nm, mediante la Difraccion Electronica
de Area Selecta, esquina superior de la Figura

51

3, se ha encontrado la fase cristalina del CuO.

Figura 1. Esquema 3D de la estructura cristalina
del CuO.

1sm S1kU 200E4 8214-02 LPD UNI

Figura 2. Micrografias MEB de nanoparticulas de
6xido de cobre obtenidas por radiacion gamma a
las dosis de 8 y 25 kGy.

Figura 3. Micrografias MET vy difraccion
electrénica de particulas de CuO obtenidas por
sintesis sonoquimica.
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CU4SO4(OH)6
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Figura 4. Patrones de difraccion de rayos X correspondientes al CuO y Cu,SO,4(OH)s obtenidos por

radiaciéon gamma a las dosis de 8, 15 y 25 kGy.

Para el caso de las muestras tratadas por
radiacion gamma, el analisis por difraccion
de rayos X revela 2 fases: el CuO vy el
Cu,SO4(OH)g las dosis de radiacion gamma
fueron de 8, 15y 25 kGy (Figura 4).

El analisis por difraccion de rayos X en el
caso de las muestras sintetizadas por la
técnica  sonoquimica  evidenciaron la
presencia de picos caracteristicos de Oxido
de cobre(ll).

Por AFM solo se alcanza a resolver la
aglomeracion del CuO (Figura 5).

Figura 5. Andlisis por AFM, se aprecia la
naturaleza  microestructurada  del  material
obtenido por la técnica sonoquimica.

3.2 Actividad antimicrobiana

Se ha podido observar que las nanoparticulas
sintetizadas mediante dosis de 8 y 15 kGy de
radiacibn gamma, presentan una importante
actividad antimicrobiana frente a S. aureus y
E. coli. mientras que para dosis de 25 kGy,
se observa la formacion de 6xido de cobre
pero en este caso la actividad antimicrobiana
disminuye probablemente debido a la
formacion de placas en mayor cantidad.

25kGy
15kGy 8kGy
S. aureus
25kGy
15kGy ~ SKGY
E. coli
Figura 6. Actividad antimicrobiana de

nanoparticulas de 6xido de cobre obtenidas por
radiacion gamma.
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Las nanoparticulas de Oxido de cobre
obtenidas por el proceso sonoquimico
presentan importante actividad antimi-
crobiana frente a S. aureus y E. coli. Al medir
la Concentracién Minima Inhibitoria (CMI)
se observa que el CMI para S. aureus es de
2.5mg/mL, mientras que para E. coli es de
5mg/mL.

5mg/mL 10mg/mL
2,5mg/mL 1,25mg/mL
S. Aureus
5ma/mL 10mg/mL
E. coli

Figura 7. Actividad antimicrobiana de nanopar-
ticulas de oxido de cobre obtenidas por técnica
sonoquimica para diferentes concentraciones de
CuO.

4. Conclusiones

Se ha observado que las nanoparticulas de
Oxido de cobre (CuO) sintetizadas mediante
radiacion gamma Yy ultrasonido presentan
actividad antimicrobiana frente a las cepas
microbianas: Staphylococcus aureus ATCC
25923, Escherichia coli ATCC 25922,

Tanto las técnicas mediante radiacion gamma
y ultrasonido han mostrado ser buenas para la
obtencién de nanoparticulas de 6xido de
cobre. Las nanoparticulas de éxido de cobre
obtenidas mediante ultrasonido presentan
formas de nanoesferas con una mayor
actividad antimicrobiana para la bacteria S.
aureus que para E. coli y sin actividad frente
a P. aeruginosa; mientras que las
nanoparticulas de Oxido de cobre, obtenidas
por radiacion gamma con una dosis de 8 kGy,
presentan actividades antimicrobianas simila-
res para S. aureus y E. coli y las obtenidas a
dosis de 15 y 25 kGy solo tienen actividad
antimicrobiana frente a E. coli. La morfologia
del 6xido de cobre es muy importante para
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mostrar el efecto bactericida debido a que se
observa que al aumentar la dosis se tiene que
la densidad de los granos esferoidales de CuO
disminuye y las placas incrementan su
tamafio; mientras el CuO obtenidas por
sonicacion consta de nanoparticulas.
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Resumen

En este trabajo se presenta los resultados preliminares en la obtencion de nanocristales de
Sn0,. Irradiando una solucién acuosa 0.13 M de SnCl,.5(H,0) con ultrasonido durante 150
min a una temperatura de 65 °C y utilizando como via de precipitacion amoniaco al 25% se
obtuvo nanocristales de SnO, con un tamafio promedio de 2 nm. La eficiencia para la
obtencion de nanocristales de SnO, es 92 %, estos nanocristales fueron caracterizados por
difraccion de rayos X, microscopia electronica de transmisién y barrido. EI tamafio promedio
de los nanocristales del SnO, se determind utilizando el software TOPAS ACADEMIC.

Abstract

This paper presents the preliminary results of obtaining of SnO, nanocrystals. Irradiating an
aqueous solution of 0.13M SnCl4.5(H,0) with ultrasounds during 150 min at a temperature
of 65 °C, and using as a precipitant ammonia 25% was obtained SnO, nanocrystals with a
crystallite size of 2nm. The SnO, nanocrystals efficiency is 92%, these nanocrystals were
characterized by X-ray diffraction, scanning and transmission electron microscopy. The
crystallite size of SnO, nanocrystals was determined using the TOPAS ACADEMIC

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

software.

1. Introduccion

Ultimamente existe un gran interés en el
estudio de materiales nanocristalinos debido a
que su propiedad eléctrica, Optica, mecanica
y magnética difiere de los materiales
convencionales [1,2]. Una propiedad muy
relevante que debe tener un material para
aplicaciones como sensor de gas es su razon
superficie/volumen, propiedad que aumenta a
medida que el tamafio promedio de los
cristales se reduce, dado que la concentracion
de a4tomos es méas densa en la superficie que
en el interior [3]. Se han logrado obtener
sensores que son sensibles incluso a
temperatura ambiente basados en materiales
nanocristalinos [4-6]. Esto permite que el
dispositivo sea mas reactivo, debido a que
tiene mayor contacto con el medio que lo
rodea.

El dioxido de estafio es un material
ampliamente  utilizado en aplicaciones
tecnolégicas, destacandose como sensor de
gas [3], catalizador, conductor transparente,
en electrodos electrocataliticos y celdas
fotovoltaicas, entre otras aplicaciones. Los
mecanismos de operacién de estos dispo-
sitivos estan relacionados con la estructura
electronica superficial del material y su
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conocimiento permite desarrollar y ampliar el
campo de aplicacion.

Existen diversos métodos de sintesis para
obtener  materiales  nanométricos  para
utilizarlos en dispositivos de sensores de gas,
como el sol-gel, hidrotérmico, alto vacio,
combinaciones de éstos, entre otros. Algunos
de estos métodos son tediosos y ademas
requieren condiciones que demandan tiempo
y energia.

Un método eficaz, versatil y de bajo costo
para obtener el SnO, con propiedades y
caracteristicas idéneas y potenciales para ser
utilizado en dispositivos sensores de gas es la
sintesis sonoquimica [7-9].

El principio de la sonoquimica es el
rompimiento de los enlaces quimicos con la
aplicacién de ultrasonidos de alta energia
usualmente entre 20 KHz y 1 MHz. El
fendmeno fisico responsable de los procesos
guimicos es la cavitacion aclstica, este
fenébmeno consiste en la formacion de
burbujas (de vapor y/o gas) en un medio
liquido perturbado por ondas de ultrasonido,
es una vaporizacion local del liquido,
inducido por una reduccion hidrostatica de la
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presion [7,8]. La condicion fisica funda-
mental para la aparicion de la cavitacion es
que la presion en el punto de formacion de
estas burbujas caiga hasta la tension de vapor
del fluido en cuestion.

Para la formacién de nanoparticulas por
sonoquimica, el evento fundamental que
ocurre durante la sintesis, es la creacion,
crecimiento y colapso (implosién) de las
burbujas en la solucion.

El colapso cavitacional crea condiciones
drésticas dentro del medio para un tiempo
extremadamente corto: temperaturas 'y
presiones alrededor de 5000 °C y 2000 atm
dentro de la cavidad instantes antes de la
implosidn [7].

Los principales efectos  sonoquimicos
beneficiosos en comparacion a otros métodos
de sintesis son:

1.Disminucion del tiempo de reaccién y/o
aumento del rendimiento.

2.Uso de condiciones menos forzosas, por
ejemplo: reacciones a temperaturas
relativamente bajas.

3.Disminucion en el
catalizadores.

4.Mejora de la reactividad de los reactivos
o catalizadores.

5.Generacion de especies reactivas Utiles,
por ejemplo la  produccion de

radicales ©H  que son muy reactivos.

uso o evasion de

A continuacion se describe la obtencion de
nanocristales de SnO, mediante sintesis
sonoquimica.

2. Experimental

Los nanocristales de SnO, se obtuvieron
mediante el siguiente mecanismo [10]:

Se prepar6 una solucién acuosa 0.13M de
SnCl;.5(H,0) (Aldrich Chemical Company,
98%); posteriormente, la solucion fue
irradiada a una temperatura constante de 65°C
y un tiempo de 150 min (Cubeta Ultrasénica
Branson 1510, 80W, frecuencia 40Khz).

La solucién precursora se sonicé inicialmente
durante 20 min para generar radicales OH
[2,4] que puede favorecer la formacién de
especies del tipo SnCl3(OH), el pH de la
solucién antes de iniciar el proceso de
sonicacion se midié y fue de 0,89, este medio
acido se debe a los iones H* generados en la
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solucién. Posteriormente, se agregd lenta-
mente NH,OH (MERK, 25%) hasta obtener
una solucién lechosa, homogénea. El pH de
la solucion después del proceso de sonicacion
fue de 9,5. La cantidad de NH,OH anadida
fue 4,5 ml.

El efecto sonoquimico y la adicion de
NH4OH potencié la formacion de radicales
OH’, generando mayor concentracion de
especies SnCl3(OH), neutralizando los iones
H* y posteriormente induciendo a la
formacién de SnO,, posiblemente mediante el
siguiente mecanismo de reaccidn descrito por
las ecuaciones (i) y (ii):

SnCl;(OH)+3(0H)™  Sn(OH), +3CI (i)

Sn(OH) , SnO, + 2H zo(ac) (ii)
Después del proceso de sonicacion la
solucion obtenida se centrifugd durante 30
min a una rapidez de 8500 rpm
(Centrifugador Fisher Scientific -
accuSpinTM  400).  Posteriormente, el

precipitado obtenido (SnO,) se lavd varias
veces con agua desionizada y finalmente se
secd a una temperatura constante de 70 °C
durante 24 h.

También se realizaron ensayos para periodos
de tiempo de 80, 120 y 150 min bajo las
mismas condiciones para evaluar la eficiencia
del proceso en funcién del tiempo y la masa
de Sn; es decir, la razon de la cantidad de Sn
obtenida del producto SnO, entre la cantidad
de Sn contenida en el precursor
SnCl4.5(H;0).

Las nanoparticulas de SnO, fueron caracte-
rizadas utilizando un microscopio Electrénico
de Transmision (MET) Phillips EM 400
operando a 80 KV, un microscopio
Electrénico de Barrido (MEB) Philips 505 y
un difractometro de rayos X marca Rigaku,
modelo Miniflex equipado con catodo de Cu.

3. Resultados y Discusion
3.1 Difraccién de rayos X

En la Figura 1 se observa el digractograma
obtenido para los nanocristales de SnO..

El tamafio promedio de los nanocristales del
SnO, se calculd mediante el software TOPAS
ACADEMIC, obteniéndose nanocristales del
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orden de 2 nm.

Figura 1. Patron de difraccion para los
nanocristales de SnO,.

3.2  Microscopia  electrénica  de
transmision y barrido

Las imagenes de las Figuras 2.a y b muestran
los aglomeramientos y morfologia de los
nanocristales de SnO, obtenidas mediante
microscopia electronica de transmision y
barrido.

()

(b)

Figura 2. a) Aglomerados de los nanocristales de
Sn0,, b) Morfologia de los nanocristales.

3.3 Eficiencia del proceso

En la tabla 1 se muestra las eficiencias
obtenidas mediante este método de sintesis
para diferentes tiempos de sonicacion,
realizados bajo las mismas condiciones
descritas en la seccion 2.

Tabla 1. Eficiencias para el proceso de sintesis.

Tiempode | Masa de Snobtenida | Masa de Sncontenida

Wuestra sonicacion min en el producto Sn02: en el precursor SnCUA(H2C),  Eficiencia

2S00,y | S O000R..Jg) | mESn) (S
il 0.2 X B0
fl 01 0.5 T2
fi 0.5 0.4l W5
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Los resultados obtenidos muestran que se
logré un tamafio promedio de cristal muy
pequefio para el SnO, mediante un método
eficiente, wversatil y que no requiere
condiciones forzosas (con lo cual se ahorra
tiempo y energia), que es la sintesis
sonoguimica, en comparacion a otros
métodos para obtener nanoparticulas con
cristalitos del orden de 2 nm.

La Tabla 1 muestra que a mayor tiempo de
sonicacion la eficiencia aumenta, también se
obtiene una Optima eficiencia del 92.2% para
un tiempo de sonicacion de 150 min.

Cabe resaltar que el método de sintesis
sonoquimica es escalable industrialmente,
dado que es un método eficiente y de bajo
costo en comparacién a otros métodos como
el hidrotérmico, en el cual construir una
planta de procesamiento de materiales
demandaria altos costos.

4. Conclusiones

Mediante el método de sintesis sonoquimica
se obtuvo nanocristales muy pequefios de
SnO,, del orden de 2 nm. La sintesis
realizada muestra una eficiencia del 92.22%
en la obtencioén de estos nanocristales.
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Resumen

Nanoparticulas de peroxido de zinc (ZnO,) fueron sintetizadas mediante la técnica de sol-
gel, empleando acetato de zinc di-hidratado (Zn(CH3;COO),.2H,0) y perdxido de hidrogeno
(H20,) al 30% en un medio acuoso. Durante la sintesis, el sol fue expuesto a una
determinada radiacion (gamma o ultravioleta). Las nanoparticulas de ZnO, obtenidas fueron
caracterizadas estructuralmente mediante la técnica de difraccion de rayos-X. Se estudio la
dependencia de la absorbancia del sol con relacion al tiempo de irradiacion ultravioleta.
Empleando la técnica de rociado pirolitico se depositaron peliculas delgadas de ZnO,-ZnO
utilizando el sol irradiado. La morfologia de las peliculas fue estudiada mediante
microscopia de fuerza atomica.

Abstract

Nanoparticles of zinc peroxide were synthesized by sol-gel technique using as precursors
aqueous solutions of zinc acetate di-hydrate (Zn(CH3;C0OO),.2H,0) and hydrogen peroxide
(H,O,) at 30%. During the synthesis the sol was exposed to a specific radiation (gamma or
ultraviolet). The structure of the ZnO, nanoparticles was characterized by X-ray diffraction.
The sol absorbance vs. the time of irradiation was studied for UV irradiated sols. Thin films
of Zn0,-ZnO were made using spray pyrolysis of the irradiated sols. The morphology of
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these films was studied by atomic force microscopy.

1. Introduccién

El ZnO; es un polvo sin olor, de color blanco
o amarillo claro, casi insoluble en agua y
soluble en é&cido. EI ZnO, es un tipo de
peréxido muy estable a temperatura ambiente
y presion atmosférica, pero cuando llega a
150 °C empieza a descomponerse y generar
oxigeno. Ademas el ZnO, es un material
semiconductor con una energia de ancho de
banda prohibida de 4.20 eV [1,2] y es
ampliamente utilizado en la industria del
caucho [3], procesamiento plastico [4], como
oxidante para explosivos y mezclas
pirotécnicas [5], en la industria cosmética y
farmacéutica como un aditivo antiséptico en
el tratamiento de las enfermedades de la piel
[6]. También el ZnO, puede usarse en
procesos de fotocatalisis [7,8] y como
precursor para la preparacion de ZnO
[2,9,10]. También se han empleado radiacion
gamma [11] y ultravioleta [12] para la
sintesis del ZnO,.

La preparacion de ZnO, es producida
principalmente a partir de los siguientes
reactivos: ZnO [13,14], Zn(OH), [15], ZnEt,
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[16], Zn(NOs), [17], ZnCl, [18] o ZnCO;
[15].

En el presente articulo reportamos la sintesis
del nanoparticulas de ZnO, mediante la
técnica de sol-gel, empleando acetato de zinc
di-hidratado (Zn(CH3C00),.2H,0) y
peréxido de hidrégeno (H,0,) al 30% en un
medio acuoso. Durante la sintesis, el sol fue
expuesto a una determinada radiacion gamma
o ultravioleta.

2. Experimental

Para la sintesis de ZnO, por la técnica de sol-
gel se emplearon 5 ml de H,0O, al 30% en 50
ml de H,O destilada, luego en agitacién, se
agreg6 g de Zn(CH3;CO0),.2H,0. Se obtuvo
un sol homogéneo y transparente que luego
fue irradiado con radiacion gamma o
radiacion ultravioleta.

Para someter el sol a irradiacion gamma se
empled un irradiador Gammacell 220 Excel
que emplea el radioisétopo *°Co, utilizando
una dosis de 25 kGy. Mientras que para

Correspondencia autor: cosuroca@gmail.com
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someter el sol a irradiacion UV se emple6
una ldmpara Osram Ultra Vitalux de 300 W,
mientras se mantenia el sol en agitacion.

Las muestras luego de ser irradiadas fueron
centrifugadas y el liquido sobrenadante fue
descartado. De esta manera se realizaron
varios lavados del material obtenido. Luego
del dltimo lavado el material fue secado a
70 °C durante 12 h.

3. Resultados y Discusion

El proceso de gelacién durante la irradiacion
UV fue estudiado espectroscépicamente
midiendo la absorbancia del sol versus el
tiempo de iluminacion. Para las medidas
espectrofotométricas del gel UV-irradiado se
empled el espectrometro UV-Vis Biochrom
Libra S22.

La estructura cristalina del material sélido
obtenido fue caracterizada por difraccion de
rayos-X, utilizando un difractometro Rigaku
Miniflex 1l Desktop operado con una fuente
de radiacion de CuK, (A=0.15045 nm) a 30
kV, 20 mA y con un paso de 3°/min.

3.1 Medidas espectrofotométricas del gel
UV-irradiado

El sol en proceso de gelificacion fue
iluminado durante diferentes tiempos. La
Figura 1 muestra las curvas de absorbancia
para periodos de irradiacion UV entre 0y 2 h.

T T ! T !

16 - 1

]
14k | 2n 1
L Il 1.5h Irradiacion UV

~ 12t [ 1h ]
=3
s | | 0.5h |
o 10F | Oh ]
Q
& |
@ ne L B

Figura 1. Espectro de absorbancia vs. tiempo de
irradiacion UV del gel.

Se puede observar un pico prominente a 300
nm. Es notorio como a medida que aumenta
el tiempo de irradiacion UV aumenta la
absorbancia del gel, probablemente este
efecto se encuentra relacionado con un

60

incremento en el proceso de gelacion con la
radiacion UV.

3.2 Caracterizacién estructural del ZnO,

La Figura 2 muestra el difractograma de las
nanoparticulas de ZnO, obtenidas luego de la
irradiacion gamma del sol. Como se puede
observar todo el material corresponde al
perdxido de zinc en fase cubica, el tamafio de
grano medio calculado empleando la formula
de Scherrer fue de 20 nm.

Muestra expuesta a una
dosis de 25KGy de irradiacion
gamma.
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Figura 2. Difractograma de rayos X de
nanoparticulas de ZnO, obtenidas del sol irradiado
a una dosis 25 KGy de irradiacion gamma.

La Figura 3 muestra los difractogramas de las
nanoparticulas de ZnO, obtenidos para
diferentes tiempos de irradiacion UV del sol.
Se puede observar que a mayor tiempo de
irradiacion se muestra un crecimiento en el
tamarfio de grano.
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Figura 3. Difractogramas de rayos X de

nanoparticulas de ZnO, obtenidas para diferentes
tiempos de irradiacion UV del sol.

3.3 Peliculas Delgadas de ZnO-ZnO,

El gel luego de la irradiacion se empled para
la fabricacién de peliculas delgadas. Los
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recubrimientos delgados de Zn0,-ZnO
fueron depositados empleando el método del

rociado pirolitico utilizando un equipo
descrito  anteriormente [19]. Para la
pulverizaciébn se us6 como solucién

precursora el gel irradiado con una presion de
aire de 20 kPa obteniendo peliculas delgadas
sobre sustratos de vidrio.

Las peliculas de ZnO, obtenidas a partir del
gel irradiado con gamma se pulverizaron
durante 30 min manteniendo la temperatura
del sustrato a 160 °C. Mientras que las
peliculas de ZnO, a partir del gel irradiado
con UV se pulverizaron por 1 h a 100 °C.
Luego del depdsito las peliculas fueron
sometidas a un tratamiento térmico a 300 °C
por 1 h. La Figura 4 muestra el difractograma
de una pelicula de ZnO obtenida de un gel
gamma-irradiado a la que se le dio un
tratamiento térmico a 300 °C. Se puede
observar que solo esta presente el ZnO en la
fase hexagonal.

] | Rociado pirolitico
T=160°C
P= 20KPa

Intensidad (u.a.)

Angulo de difraccion (20)

Figura 4. Espectro de difraccion de rayos X, de la
pelicula de ZnO obtenida del un gel-gamma
irradiado después de un tratamiento térmico a
300°C.

La Figura 5 muestra los difractogramas de las
peliculas delgadas obtenidas a partir de un gel
UV-irradiado. Luego del deposito se realizo
un tratamiento térmico a 300 °C. Se puede
observar como la pelicula obtenida a 100 °C
muestra la estructura cristalina del ZnO,,
mientras que la tratada a 300 °C posee la
estructura cristalina del ZnO. Este hecho
concuerda con la descompocision térmica del
Zn0, a temperaturas mayores a los 150 °C.

La morfologia de las peliculas delgadas fue
estudiada mediante microscopia de fuerza
atbmica (MFA). Las medidas fueron
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realizadas empleando el  instrumento
Nanosurf EASY SCAN 2 AFM System con
una punta de silicio. La Figura 6 muestra la
imagen de MFA de una pelicula delgada
obtenida del gel gamma-irradiado, a la que se
le someti6 a un tratamiento térmico de 300
°C. La estructura superficial estd conformada
por canales protuberante que presentan un
tamafio medio de 5 um.

Irradiacion ultra violeta por 1.5 horas 1

Intensidad (u.a.)
T
F4
1

30 40 50 60 70
Angulo de difraccién (20)

Figura 5. Peliculas de ZnO, y ZnO obtenidas de
un gel UV-irradiado mediante la técnica de
rociado pirolitico. Los tratamientos térmicos para
cada pelicula estan indicados.

Figura 6. Microfotografia de fuerza atémica de la
superficie de una pelicula de ZnO obtenida del gel
gamma-irradiado.

La Figura 7 muestra la imagen de MFA para
una pelicula delgada de ZnO, obtenida del
gel UV-irradiado.

La micrografia muestra dominios circulares
con diametros de ~5 um que presentan
aglomerados.
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Figura 7. Microfotografia de fuerza atdmica de la
superficie de una pelicula de ZnO, obtenida del
gel UV-irradiado.

4. Conclusiones

Se sintetizd el ZnO, mediante la técnica de
sol-gel y se irradi6 durante el proceso de
gelacién, con radiacion gamma o radiacion
ultravioleta. Las nanoparticulas de ZnO,
obtenidas presentan tamafios de cristalito
promedio de 20 nm. También se depositaron
peliculas delgadas usando la técnica de
rociado pirolitico empleando como solucién
fuente el gel irradiado. Se comprob6 el
proceso de descomposicion del ZnO, a ZnO
para temperaturas superiores a los 150 °C.
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Resumen

Se sintetiz0 el estanato de cinc, Zn,SnO, (ZTO) por el método hidrotérmico empleando una
temperatura de 200 °C durante 16 h. El material obtenido fue caracterizado por difraccion de
rayos X (DRX) y microscopia electrénica de transmision (MET). El tamafio de grano
calculado empleando el software Topas Academic fue de 30 nm. La actividad fotocatalitica
del ZTO fue evaluada estudiando la degradacion del colorante anaranjado de metilo en
solucion acuosa bajo iluminacion de luz ultravioleta. Los resultados muestran una
degradacion de aproximadamente 30% luego de 60 min de tratamiento.

Abstract

Zinc stannate (ZTO) was synthesised hydrothermally at 200 °C for 16 h. The obtained
material was characterized using X-ray diffraction (XRD) and transmission electron
microscope (TEM). The main size of the crystallite size was 30 nm calculated using the
software Topas Academic. The photocatalytic activity of this material was tested by
measuring the decomposition of an aqueous solution of methyl orange under UV light
illumination. The result shows a degradation of 30% of the dye after 60 min of treatment.

1. Introduccién 2. Experimental

Recientemente el estanato de cinc Zn,SnO, La sintesis del ZTO se realiz6 por el método
(ZTO) del sistema ZnO-SnO, ha atraido la hidrotérmico empleando soluciones acuosas
atencion de los investigadores debido a sus de acetato de cinc, Zn(CH3COO),.2H,0
interesantes aplicaciones, como sensor de gas (0.30M) vy tetracloruro de estafio, SnCl,.5H,0
[1] celda solar [2], baterias [3], en particular (0.15M). Cantidades iguales de ambas
tiene una probada actividad fotocatalica para soluciones se mezclaron en agitacion y se
distintos tipos de contaminantes [4,5]. Los agreg6 gota a gota una solucion acuosa de
cristales de Zn,SnO, pueden ser preparados NaOH de una determinada concentracién. La
por reacciones de estado sélido a tempe- mezcla en la autoclave se llevé a la
raturas superiores a 1000 °C; sin embargo, se temperatura de 200 °C durante 16 h. Para el
ha mostrado también que hay ciertas tratamiento térmico se utiliz6 un horno
dificultades en su preparacion por estos tubular F21100 Barnstead International.

métodos, problemas como la coexistencia de
SnO, a bajas temperaturas de reaccion, las
bajas tasas de reaccion inclusive a 1000 °C o
1300 °C, la evaporacion de parte de ZnO
entre otros [6]. La obtencion del ZTO a partir del acetato de
cinc y tetracloruro de estafio debe proceder
mediante la siguiente reaccion:

El polvo obtenido fue lavado, repetidas
veces, con agua destilada y secado a 90 °C
durante 1 h.

La sintesis hidrotérmica en cambio provee un
excelente método para preparar Oxidos
cerdmicos a bajas temperaturas en 2ZnAc,+SnCl;+8NaOH - Zn,SnO4+4NaAc+
comparacion  con las  convencionales 4NaCl+4H,0 (1)
reacciones en estado sélido [7-9] y sin la
necesidad de pasos intermedios para su
obtencion.

Donde se observa que la proporcion
estequiométrica de los reactantes: acetato de
cinc, tetracloruro de estafio e hidroxido estan
En este trabajo se presenta la sintesis en la relacion 2:1:8, respectivamente.
hidrotérmica del ZTO y el estudio de la
fotodegradacién usando UV de soluciones
acuosas de anaranjado de metilo.

Correspondencia autor: jsolis@ipen.gob.pe
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Para estudiar la influencia del NaOH en la
reaccion quimica se modifico la relacion de

los reactantes empleando  diferentes
concentraciones de NaOH tal como se
muestra en la Tabla 1.

Tabla 1. Proporcion de los reactantes

ZnAc,/SnCl,/NaOH empleados en el proceso
hidrotérmico segln la concentracién del NaOH
utilizado.

Proporcion molar de
los reactantes

Muestra  znac,/SnCl,/NaOH NaOH (M)
a 2:1:4 0,6
b 2:1:6 0,9
o 2:1:8 1,2
d 2:1:10 1,5
e 2:1:14 2,7

3. Resultados y Discusion

La caracterizacion estructural de las
nanoparticulas  obtenidas se  realizo
empleando difraccion de rayos X. Ademas se
estudio la dependencia estructural de los
nanopolvos de los sistemas ZnO/ZTO/SnO,
con relacion a la concentracion de NaOH en
la solucién hidrotérmica.

El ZTO fue estudiado morfolégica vy
estructuralmente  mediante  microscopia
electrdnica de transmision.

La propiedad fotocatalitica del ZTO fue
evaluada midiendo la absorbancia del
colorante con relacion al tiempo de
iluminacion.
3.1 Influencia del NaOH en la estructura
cristalina

El estudio estructural de los polvos de los
sistemas ZnO/ZTO/SnO, fue realizado
empleando un difractdmetro de rayos X
Rigaku Miniflex 1l operado con radiacién
(A=0.15045nm) a 30kV, 20mA y escaneando
a 3°min. El tamafio medio de los
nanocristales se calculé empleando el método
Scherrer.

La Figura 1 muestra los difractogramas de las
nanoparticulas  preparadas con distintas
concentraciones de NaOH, como se indica en
la Tabla 1.
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Figura 1. Patrones de difraccion de los polvos
obtenidos hidrotérmicamente a 200 °C por 16 h a
partir de acetato de cinc y tetracloruro de estafio
en medios con distintas concentraciones de
NaOH. 0,60M (a), 0,9M (b), 1,20M (c), 1,5M (d)
y 2,7 M (e).

Picos de difraccion pertenecientes a la
casiterita SnO, (Figura 1a) se observaron para
la muestra obtenida para la proporcion molar
de los reactantes ZnAc,/SnCl,/NaOH igual a
2:1:4 que corresponde a la menor cantidad de
NaOH empleada. Se puede observar que los
picos de difraccion de esta fase son muy
anchos y se debe a que el tamafio de cristalito
del SnO, es aproximadamente 3 nm.
Modificando la proporcién molar de los
reactantes a 2:1:6 se observan que ademas de
los picos de SnO, aparecen picos perte-
necientes al ZnO (Figura 1b). La fase de
SnO, tiene un tamafio de cristalito de 3 nm
mientras que la fase ZnO es 170 nm.

Solo se obtiene una fase pura de Zn,SnQ,
(Figura 1c) cuando la relacion de los
reactantes es estequimetricamente correcta
(2:1:8) segin la Ec. 1 presentada en la
seccién experimental. El tamafio del cristalito
del ZTO es de 30 nm. Al agregar un exceso
de NaOH (2:1:10) se presenta una mezcla de
SnO; (5 nm) y Zn,SnO,4 (180 nm) (Figura
1d). Empleando un mayor exceso de NaOH
(2:1:14) se observa solo picos de difraccion
correspondientes al ZnO y SnO,, tal como se
observa en la Figura le.

3.2  Microscopia
Transmisién

Electronica  de

La caracterizacion estructural y morfoldgica
de las nanoparticulas de ZTO fueron
estudiadas empleando microscopia
electrénica de transmision para lo cual se
utilizé el microscopio de transmision Phillips
EM 400 operando a 80 kV.
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La Figura 2 muestra la micrografia de una
muestra obtenida para una proporcion de
reactantes ZnAc,/SnCl,/NaOH igual a 2:1:4.
Se puede observar conglomerados de
particulas con formas esféricas.

Figura 2.

Micrografias  del
electronico de transmisién de nanoparticulas de
ZTO.

microscopio

3.3 Caracterizacion fotocatalitica del
ZT0

La actividad fotocatalitica del ZTO fue
evaluada midiendo la degradacion del
colorante anaranjado de metilo en wuna
solucién acuosa. Los experimentos se
llevaron a cabo en un sistema como el
mostrado en la Figura 3, compuesto por una
lampara de mercurio a baja presién que
proporciona radiacion, la cual se ubica ~50
cm sobre un recipiente de boro silicato donde
se encuentra la solucion conteniendo 40 ml
de una concentracién de 10 ppm de colorante
anaranjado de metilo al cual se le agrega
40 mg (1g/L) de particulas de ZTO bajo
agitacion magnética.

Figura 3. Esquema de sistema experimental
utilizado para evaluacion de la actividad
fotocatalitica de las nanoparticulas de ZTO.

la cantidad de colorante
emple6 el  método

Para evaluar
degradado  se
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espectrofotométrico utilizando un espectro-
fotometro BioChrom Libra S22. Las medidas
se realizaron tomando alicuotas de la
solucién cada 20 min. Luego la solucion fue
centrifugada para retirar las nanoparticulas de
ZTO. Seguidamente se midio la absorbancia
de la solucién sobrenadante. EI porcentaje de
colorante degradado se determind por la
relacion:

%D = (Ainicial — A)/ Aliniciar X100%

donde Ainicial representa la absorbancia inicial
y A la absorbancia medida para la muestra en
analisis.

0.8 Cancantracion nicial
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Figura 4. Curvas de absorcion espectro-
fotométrica para soluciones acuosas de anaranjado
de metilo sometidas a fotodegradaciéon con
nanoparticulas de ZTO y radiaciéon UV.

La absorbancia de la solucién de anaranjado
de metilo disminuye en funcion del tiempo de
irradiaciéon (Figura 4). EI ZTO sintetizado
posee la propiedad fotocatalica, logrando
degradar cerca del 30% del colorante
anaranjado de metilo en 1 h de irradiacion
uv.

4. Conclusiones

Nanoparticulas de Zn,Sn0, fueron
sintetizadas hidrotérmicamente empleando
una proporcion molar de los reactantes
ZnAc,/SnCl,/NaOH igual a 2:1:8. Su
caracterizacion morfolégica y estructural
muestran que el tamafio de estas
nanoparticulas es de ~ 30 nm.

Se estudio la dependencia de la concentracion
de NaOH durante el proceso hidrotérmico,
con relacion a la estructura cristalina de las
nanoparticulas obtenidas. Se observé que
concentraciones bajas de NaOH se obtiene
solo el sistema SnO,, mientras que para un
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gran exceso de NaOH se produce solo ZnO,
pasando por la mezcla de ambos éxidos.

Durante la aplicacion del material ZTO para
la fotocatalisis se observo que este material
posee propiedad fotocatalica, logrando
degradar cerca del 30% del colorante
anaranjado de metilo en 1 h de irradiacion
uv.
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Resumen

En una parada de emergencia, al tiempo de caida libre de las barras de seguridad, se suma el
tiempo de respuesta de la instrumentacion asociada y del propio conjunto de izaje
electromagnético, este ultimo denominado “Tiempo de retardo”. El presente trabajo trata de
la medicion del tiempo de retardo para la iniciacion de una accién de parada de seguridad y
la determinacion de la corriente de trabajo de los electroimanes en cumplimiento a lo exigido
por las especificaciones técnicas del reactor RP-10.

Abstract

In an emergency shutdown, at free-fall time of the rods adds up response time and associated
instrumentation own set of electromagnetic lifting, the latter is called "Delay Time". This
paper comes to measuring the time delay for the initiation of a safety stop action, and
determination of the working current of the electromagnets in compliance with the technical
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specifications required by the RP-10 reactor.

1. Introduccién

En un reactor nuclear se construyen sistemas
de seguridad [1] que “ordenan” acciones de
proteccion automatica, para evitar que
cualquier variable del proceso (de produccion
de neutrones) pueda exceder los limites de
seguridad exigidos en las especificaciones
técnicas [2], siendo el sistema de control y
extincion de particular importancia.

En el reactor RP-10 el control y extincién son
realizados por cinco barras que absorben
neutrones [3], tres de ellas cumplen funciones
de seguridad y las dos restantes son para el
control. Cada barra estda asociada a su
respectivo mecanismo de izaje por medio de
un embrague y acople electromagnético a un
motor paso a paso [4]. A una sefial de la
légica de seguridad, cuando se produce algin
evento fuera de los limites y condiciones
operacionales, los acoples de las cinco barras
se desenergizan y caen por gravedad dando
lugar a una parada de emergencia.

La actuacion oportuna del sistema de
extincion del reactor RP-10, es garantia para
la no ocurrencia de dafios al nucleo
imposibilitando asi el deterioro de los
elementos combustibles [5], especialmente en
accidentes por insercién brusca de reactividad

[6].
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El sistema de accionamiento automatico esta
basado en las leyes del electromagnetismo [7]
aplicados al esquema del presentado en la
figura 1.

Corriente de Al
energizacion M motor
paso a
paso

BOBINA I

Fuerza
Portante

ACOPLE
Electromagnético

AN VARRILLAJE
DE SOPORTE

J:/
Ag
+ BARRA DE
In ¥— SEGURIDAD

+ /CONTROL
Cd

Figura 1. Esquema de funcionamiento del sistema
de izaje de una barra de control.

- Correspondencia autor: rarrieta@ipen.gob.pe
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La fuerza portante [8] esta regida por:

2 T 7272
o B2 B:M»sz,f\ffl
2p, Yy L 202

Donde;

e Feslafuerzaen Newton

- Bes el campo magnético en tesla

e A - areade las caras de los polos en m?

« ues la permeabilidad magnética

» Nesel nmero de vueltas del cable en
torno al electroiman

« [Tes lacorriente en amperios

- L es lalongitud del circuito magnético

Para el electroiman dado y un tiempo
determinado, se tiene:

F=K*(1®) vy T.=K*(I)
De lo que se deduce para el “RP-10":

La Fuerza portante varia con el cuadrado de
la corriente de energizacion vy el tiempo de
retardo es funcion lineal de dicha corriente.

La actuacion de este mecanismo esta
asociado al funcionamiento de los relés del
sistema actuador (Figura 2).

55
12 RL1
(o, >

=

FilN

12w
6 3 < 4
/ / 172 + 112 RLY4

RLY4 § |

ELECTROIMAN ‘ |

Figura 2. Esquema de sistema actuador de
electroiman [9].

El tiempo de retardo es el intervalo que se
produce entre la deteccion y la “orden” de
accion, debido principalmente al proceso de
magnetizacion variable de un material
ferromagnético  [10] conocido  como
histéresis, que tiene como fendmeno principal
el retraso de la desaparicion de la induccion
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magnética (B) cuando la intensidad de campo
magnético (H) junto a la corriente de
energizacion se haga cero.

Por otro lado, uno de los eventos iniciantes de
un accidente por insercion brusca de
reactividad es el arrastre de un elemento
combustible de control y su posterior caida
[11,12]. Con la finalidad de mejorar la
eficacia de una parada de emergencia,
ademas de evitar el arrastre de un elemento
combustible y asegurar la fuerza necesaria
para que una barra no caiga, es necesario
realizar ensayos que nos permitan medir,
controlar y optimizar este tiempo de retardo
sin perjuicio de la disponibilidad de la planta
con un procedimiento estricto [13].

2. Desarrollo experimental
2.1 Materiales y equipos

- Osciloscopio  Tektronix  (digital)
TDS 420 A [14], configurado en modo
“Eventos”. Ancho de banda: 200 MHz.
Numero de canales: 04 Resolucién Vertical:
11 Bits como promedio. Sensibilidad
vertical: 01 mV - 10 V /div. Precision: + 1.5
%. Tasa de muestreo: 100 ms/ en todos los
canales.

-Impresora compatible con el osciloscopio,

2.2 Metodologia

Para la medicion del tiempo retardo durante
la iniciacion de una parada de emergencia,
por las magnitudes involucradas, se realiza
el seguimiento y grabacion de dos sefiales en
el osciloscopio:

-Sefal de evento iniciante elegido y

-Seflal de  desenergizacion de  los
electroimanes de las barras de seguridad
(sefal EEI).

2.3 Procedimiento

Instalar el Osciloscopio Tetronix TDS 420 A
con la configuracion en modo “Eventos”,
usando CH2 para la sefial de Scram y CH1
para la sefial de LAIi1Y4 [15] para cada barra
de control/seguridad.

Predeterminar en el osciloscopio el modo de
Auto Set para verificar que se encuentren las
sefiales en:

CH1 = LAilY4,y
CH2 = EEi.
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Seleccionar Trigger Menu (Mena de
disparos) en modo Hold Off y poner en
automatico el disparo con Untrigid — Roll.
Trigger-Menu, Modo Hold Off, Normal
(Trigid — Roll), seleccionar Source CH1 y
finalmente Clear Menu.

En la parte inferior de la pantalla debe
aparecer:

CH1 10V - CH2 10V -M 100ms - CH1 0V

Fijar los parametros de voltaje para cada
canal y tiempo de barrido horizontal, si fuera
necesario, para cumplir lo anterior.

Para el flanco de disparo:
Seleccionar canal 1: CH1.
Trigger Menu.
Slope: seleccionar flanco de bajada.

Poner el reactor en condicién de operacion
rutinaria, modo IV [16].

Elegir la barra a ser ensayada y con la sefial
de energizacion EE repuesta.

Colocar en espera el osciloscopio mediante
Shift, Single Trig (pre Trigger), aparecen en
pantalla los dos canales en un barrido
horizontal a media escala. Se fijara una sefal
para el evento iniciante y, como fin de la
accion, la sefial de desenergizacion de los
electroimanes (EEi).

Disparar el evento iniciante ensayado (sefial
LAilY4), como consecuencia de ello la sefial
de energizacion (EEi) se desconecta, en este
intervalo de tiempo se debe realizar la
medicidn. Observar proceso en pantalla de
osciloscopio.

La experiencia se repetira variando la
corriente de energizacion para cada barra, con
estos datos se obtendra la curva tiempo de
Retardo versus Corriente de Energizacion.

Instalar la impresora en el puerto de salida
del osciloscopio, para imprimir los gréaficos
obtenidos en cada barra ensayada.

2.4 Experimental
Fijacion de los parametros

Se elige la sefial con la que se va a trabajar:
LAi1Y4 [15] en logica 2/3 (ordenara accion
si se “disparan” dos de tres sefiales).
Mantener disparada la sefial LA31Y4 en el
canal de arranque 3 de la instrumentacion
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nuclear, fijando un valor arbitrario para tal
fin.

Disparar manualmente la sefial LA21Y4
desde el comparador de canal de arranque 2
de la instrumentacién nuclear y verificar la
aparicion de la sefial EEi desenergizado (este
evento queda grabado en pantalla del
osciloscopio). Se imprime el resultado.

3. Resultados y Discusion

Para la obtencion de resultados se tuvo que
realizar los siguientes pasos:

3.1 Buscar corriente de izaje que pueda subir
a la barra con todo y varillaje.

3.2 Acotar limite superior de fuerza portante
para que no arrastre al elemento de control.

3.3 A partir de 3.1 medimos las corrientes de
energizacion y sus respectivos tiempos de
retardo hasta llegar a 3.2.

3.3 Graficamos la relacién anterior para las
cinco barras de control / seguridad.

Obtuvimos resultados para todas las barras
involucradas. En el presente informe por
razones de espacio, presentamos solo el
correspondiente a la barra de seguridad 1
(BS1) (Tabla 1). Los valores de la variacion
del tiempo de retardo en funcién de la
corriente  de energizacion, su curva
correspondiente (para ver la linealidad) se
presenta en la Figura 3y el resultado de uno
de los tiempos de retardo medido (con la
corriente  6ptima) que nos presenta el
osciloscopio en la Figura 4.

Tabla 1. Valores medidos de corriente de
energizacion y tiempo de retardo para BS1.

| de energizacién t de retardo
(mA) (ms)
37,0 50
39,0 56
43,0 76
445 84
46,0 92
48,0 104
50,0 120
52,0 128
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Tabla 2. Corrientes de energizacién y sus tiempos
Tiempo de Retardo BSL de retardo para las cinco barras del RP-10.
Mecanismo de ﬁ:é?;;iion Tiempo de
i 160 de barra (mA) Retardo (ms)*
£ 140 4
o 120 r/‘/ BS1 44.5 84+ 2
c‘% 100 pu
= 80
g 60 1o Ed BS2 41.0 92+ 2
3 40
) 20 BS3 40.0 88+ 2
g 0
[}
iz o\ » % S BC1 39.0 80+ 2
Ide Energizacion (mA) BC2 400 g8+ 2

Figura 3. Curva de corriente energizacion vs.
Tiempo de retardo de BS1.
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- 1
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A 84ms
{@: 200mv

700V Ch2 10.0V W 100ms Ch2x 110V

Figura 4. Tiempo de retardo medido en el
osciloscopio para BS1 (con la corriente elegida).

Estos ensayos se realizaron para las cinco
barras de seguridad / control y los resultados
obtenidos nos indican claramente que por
efecto electromagnético, existe un valor de
corriente 6ptimo (Corriente de trabajo) que
hace el menor tiempo de retardo posible a la
vez que brinda al electroiman la fuerza
necesaria para izar el mecanismo de barras
hasta un valor tal que impida arrastrar el
elemento de control. Este valor es el
adecuado para el mecanismo de la barra en
estudio.

Las corrientes de trabajo obtenidas y sus
correspondientes tiempos de retardo para las
barras de control y seguridad del RP-10 se
muestran en Tabla 2.
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4. Conclusiones

Con los tiempos de “retardo” medidos se
tiene garantia para que la caida de barras
introduzca gran cantidad de reactividad
negativa garantizando la subcriticidad del
RP-10 ante eventos que escapen de los
limites y condiciones operacionales fijados.

Segln el procedimiento detallado con las
corrientes de trabajo establecidos obtenemos
tiempos de retardo entre 84 y 92
milisegundos (ms). Estos valores en tiempo
son una solucién de compromiso entre la
fuerza que genera la corriente de
energizacion para el izaje de la barra y el
minimo tiempo de retardo, esto garantiza que
la fuerza portante no podrd arrastrar el
elemento combustible de control, evitando asi
incidentes operacionales.

Los valores obtenidos cumplen holgadamente
con lo exigido en el Informe de Seguridad del
RP-10 [1] que sefiala “EIl tiempo de retardo”
para la iniciacion de una situacion de
emergencia, en el circuito de parada de
emergencia para liberar las barras que
cumplen la funcion de seguridad, no debera
exceder los 120 milisegundos.

No obstante el disefio del nucleo del RP-10
contempla  mecanismos intrinsecos  de
seguridad, via coeficientes de realimentacion
negativos que inicialmente protegen al
reactor, son la caida de barras (SCRAM) las
que extinguen al reactor y cuanto menos sea
el tiempo de retardo es mucho mejor; por lo
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tanto, se debe vigilar y ensayar este
pardmetro para cumplir siempre con los
limites y condiciones operacionales.
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Resumen

Se presentan los resultados experimentales de la evaluacién para la tasa de fuga de la
contencién del edificio del reactor nuclear RP-10, bajo condiciones normales de trabajo
(luego de una salida abrupta del sistema de ventilacion) y en una situacién accidental. Los
valores encontrados para ambas condiciones son de 54,12 + 4,16 % de volumenes diarios y
de 49,99 + 3,83 % de volimenes diarios, respectivamente. Debe especificarse la tasa de
fuga de la atmdsfera confinada por el sistema de contencidn a la presion de disefio, teniendo
en cuenta todas las penetraciones. Esta tasa de fuga debe ser verificable a la presion de
disefio durante las pruebas preliminares y a intervalos periddicos durante la vida atil del
reactor. En este Gltimo caso, la tasa de fuga deberd ser estimada ya sea con pruebas a la
presién de disefio o a presion reducida.

Abstract

We present experimental results of the evaluation for the rate of leakage of reactor
containment building of nuclear RP-10, under normal working conditions (after an abrupt
departure from the ventilation system) and an accidental situation. The values for these
conditions are: 54,12 + 4,16% of daily volumes and 49,99 + 3,83% of daily volumes,
respectively. You must specify the rate of leakage from the confined atmosphere of the
containment system design pressure, taking into account all penetrations. The leakage rate
must be verifiable to the design pressure during preliminary testing and at periodic intervals
during the reactor lifetime. In the latter case, the leak rate must be estimated with either test
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the design pressure or reduced pressure.

1. Introduccion

Los sistemas de seguridad de los reactores
nucleares [1] como el reactor RP-10 deben
evaluarse periddicamente con el fin de
garantizar su adecuado funcionamiento. El
RP-10 cuenta, entre los sistemas previstos en
su disefio [2], con un sistema de
confinamiento que se divide en: un sistema
de contencién y un sistema de remocion de
productos de fision.

El sistema de contencidn esta compuesto por
el edificio del reactor y las persianas de las
valvulas de aislamiento. A su vez, el edificio
del reactor estd formado por una estructura
(antisismica) que posee puertas y pasamuros
con caracteristicas especiales que permiten
tener una depresion variable hasta 20 mm ca.
Las puertas poseen burletes a base de
neopreno con un perfil de cierre especial.

Las puertas tipo exclusa, de acceso normal al
recinto del reactor, estdn comandadas
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mediante una ldgica que impide la apertura
simultanea de ambas puertas. Los pasamuros
estan disefiados de tal manera que permiten
conservar la hermeticidad del recinto [3].

El edificio del reactor cumple funciones de
contencion, blindaje bioldgico y estructural,
por lo que bajo ninguna circunstancia la tasa
de fuga debe ser mayor al 100% por dia [4].
La funcion principal de este sistema es aislar
del medioambiente la  contaminacion
radioactiva eventualmente generada en una
situacion accidental.

En caso de accidente con emision de material
radiactivo detectado en chimenea, segun el
informe del oficial de radioproteccion y con
la autorizacion del Jefe del reactor [5] se
procede a pasar el sistema de ventilacion del
modo “normal” al modo *“emergencia” en

- Correspondencia autor: rarrieta@ipen.gob.pe
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forma manual.

Lo peor que se puede esperar en estos €asos
son situaciones incidentales que no hagan
posible el aislamiento del edificio del reactor,
como es el caso de la pérdida total de
alimentacion eléctrica, que impida el
accionamiento de los ventiladores del sistema
y no se produzca la contencion prevista.

Este reporte presenta una metodologia para la
evaluacion periodica de la tasa de fuga
realizada por el plantel de operacién basada
en [6] que nos permite verificar el estado del
sistema de contencion y poder cumplir con
los requerimientos de la documentacion
mandatoria.

Teniendo en cuenta las dos situaciones
presentadas, el objetivo del estudio es evaluar
la tasa de fuga, verificando experimen-
talmente que los dispositivos de cierre de las
salidas de aire del edificio del reactor se
encuentren en condiciones satisfactorias, de
tal forma que puedan proporcionar un
confinamiento adecuado a cualquier emision
gaseosa radioactiva producida dentro del
mismo.

Los resultados de la evaluacion son
aplicables al sistema de contencion del
edificio del reactor para una situacion:

e Incidental (Pérdida de energia eléctrica
externa) en condiciones normales, es decir se
apaga abruptamente todo el sistema de
ventilacion.

e Accidental (En recirculacion en situacion
de emergencia). En este caso se simula una
emergencia radioldgica y el sistema entra en
recirculacion. Sigue funcionando el sistema
de acondicionamiento.

2. Definicion de términos

a. Sistema de contenciéon: Es aquella
estructura fisica disefiada para prevenir o
reducir la liberacion de sustancias radiactivas
durante un accidente. Evita la liberacion al
ambiente de los productos de fision, cuando
fallan una serie de barreras maltiples que
impiden el escape de la radiacion y de los
productos radiactivos; ademas, actia como
enfriador en accidentes que impliquen
liberacion de productos de fision al hall del
reactor.

b. Productos de fision: Isétopos (general-

75

mente radiactivos) formados como resultado
de la fision nuclear. A menudo se utiliza este
término para referirse a todo el material
radiactivo contenido en el nicleo del reactor
o un elemento combustible.

c. Sistema de remocion de productos de
fision: Conjunto de estructuras y compo-
nentes necesarios para mantener el inventario
de los productos de fisién en cantidad y con
niveles de dosis por debajo de los limites de
seguridad prefijados. Esta constituido por los
filtros quimicos (lecho mixto) del sistema de
purificacion continuo para los productos de
fision disueltos en el agua (efluentes liquidos)
y por los bancos de filtros del sistema de
ventilacién del reactor, para los productos de
fision gaseosos liberados en el recinto del
reactor (efluentes gaseosos).

d. Situacién incidental: Para el presente
estudio se entiende como la situacion que
simula un corte abrupto del suministro de
energia eléctrica, significando el apagado
total del sistema de ventilacion.

e. Situacion accidental: Se entiende como la
situacion que simula una emergencia
radioldgica, donde el sistema de ventilacién
pasa a trabajar “en modo emergencia”.

f. Modo de emergencia del sistema de
ventilacion: En esta situacion el sistema se
aisla del medioambiente, cerrando las
persianas de ingreso y salida, se apaga el
equipo N° 8 (de inyeccion) y el grupo N° 9
pasa a recircular el aire a través de diversos
filtros, mientras que el equipo N° 7 continua
acondicionando el aire dentro del recinto del
reactor.

g. Sistemas auxiliares [7]: Asociados al
sistema de confinamiento y compuestos por:

« El sistema de alimentacion eléctrica —para
el accionamiento de los ventiladores- consta
de: Tablero de alimentacion y un tablero de
ventilacion del edificio reactor desde barra
de emergencia (tablero de emergencia). La
tensién de alimentacion y frecuencia es de
3x220V y 60HZ, respectivamente.

 El sistema de aire comprimido - para el

accionamiento de persianas de toma y
descarga - consta de: Lineas, valvulas
relacionadas con presion de alimentacion
que se logra por medio de dos conjuntos de
compresores con un tanque de reserva.
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3. Fundamento para el calculo de la
tasa de fuga

3.1 Consideraciones para la deduccion
de la relacion utilizada para la
evaluacion

e  Lapresion barométrica afecta por igual a
las presiones absolutas consideradas en
las mediciones.

e El aire contenido en el recinto esta a una
determinada temperatura y no sufre
variaciones sustanciales de un punto a
otro.

e  El volumen del recinto no sufre cambios
significativos con la presurizacion o des
presurizacion en su interior.

e Las presiones iniciales y finales durante
la experiencia estdn basadas en puntos
predeterminados, pudiendo continuar su
evolucion en sentido positivo o negativo,
segun sea el caso.

3.2 Masa de aire que fuga del recinto

Aplicando la ley de los gases perfectos
(Asumiendo factor de compresibilidad z=1)

PV

M= -2 1

T TR (1)
PV

M, = — —— 2

" T R @)

El cambio de masa es igual a la fuga en el
sistema, por lo tanto:

P, Vv
- X— 3
R ®3)

AM = Mi-Mf = L
Tf

—|-o

Donde:

P; = Depresion inicial (mmca)

P¢ = Depresion final (mmca)

T; = Temperatura inicial del ambiente (°R)
T¢= Temperatura final del ambiente (°R)
R =53,35 (pie x Ib¢) / (Iby X °R);

El promedio de la masa de aire que fuga es
obtenido al dividir el total del flujo masico
entre el intervalo del tiempo considerado:

AM

m==——
At

(4)

Donde:
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At= Lapso de tiempo entre P; y P¢.(min)
Reemplazando (3) en (4) se obtiene:

m= 5_5 « v
"7 Ren) ©)

Convertido a tasa de fuga (caudal ) con un
sistema Standard basado en la densidad
del aire de 0,075 Ib,/ft*,ps

—~ _m P P %
= el ()
s T T, (R*At)*0.075
3.3 Tasa de fuga

De (6) se obtiene la relacion final que nos
permite evaluar directamente la tasa de fuga
en volimenes diarios.

T _ 73 .561 P,
W T AT,

()

Donde:

P; = Depresion inicial (mmca)

P¢ = Depresion final (mmca)

T; = Temperatura inicial del ambiente (°R)
T= Temperatura final del ambiente (°R)

La constante 73,561 tiene unidades de
°R/ mm ca.

4. Desarrollo del experimento
4.1 Consideraciones previas

- Este ensayo debe ser realizado con
depresion, por lo cual, debe revisarse todo el
sistema de medicion (manémetro inclinado,
reguladores de presion, valvulas, etc.).

- Se debe verificar el sellado adecuado y
cierre de todas las puertas, ductos, pasa
muros, etc.

- Verificar el correcto funcionamiento de los
ventiladores involucrados en los ensayos.

4.2 Equipos y herramientas

- Para medir la pérdida de presion en el
recinto del reactor: Manémetro inclinado de
vidrio con indicador de agua SPEZIALM —
modelo: P082 - con escala méxima de 30
mmca y con una precision de 0,2 mmca.

- Para medir el tiempo en la pérdida de

presién:  Dos  crondémetros  digitales
(idénticos) marca Casio, con una precision
de 0,001 segundos.

- Para las condiciones ambientales: Humedad
relativa y Temperatura: Tri Sense Kit —
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Model 37000 — 95 Cole Parmer Instrument
Company Illinois — USA que posee una
precision de: 01 %y 0,1 °C.

Para esta experiencia no se utilizd ningin
material especifico, salvo las de uso comun.

4.3 Condiciones ambientales

Este experimento es muy sensible al cambio
de condiciones ambientales por lo que el
promedio para las experiencias: accidental e
incidental se muestran en las Tablas 1 y 2,
respectivamente.

Tabla 1. Condiciones ambientales
experiencia accidental (10/05/10).

de la

Inicio : 11:00 horas Fin: 11:10 horas
Parametros

1 2 3 |Promedio| 1| 2 |3 [Promedio
Tem{?gf‘t“’a 26| 26 |26| 26 |25 25 |25| 25
Pres'cog)(mm 164|164 [16,4] 164 |11] 1.1 |11 11
Humedad | yo | 49 | 49| 49 |[s50| 50 |51| 5033
relativa (%)

Tabla 2. Condiciones ambientales de la
experiencia incidental (10/05/10).

Inicio : 11:00 horas Fin: 11:10 horas
Parametros
1 2 3 |Promedio| 1| 2 | 3 |Promedio
Tem(?fgf‘t”’a 26| 26 |26| 26 |25] 25 |25| 25
Pres'cog)(mm 164|164 164 16 |11] 1,1 11| 11
Humedad | o |49 33| 49 | 4911 |[50|49,66|50| 49,88
relativa (%)

4.4 Toma de datos

La tasa de fuga es determinada a partir de la
pérdida de depresion dentro del recinto del
reactor, para esto se registran los valores de
depresion a intervalos de 10 segundos hasta
gue la depresion decaiga hasta un 75% del
valor de la depresion de trabajo (para ambas
condiciones):

4.4.1 Condicién incidental:

Con el sistema de ventilacion funcionando
normalmente, se apagan todos los equipos y
grupos (7,8 y 9) simultdneamente (simulando
un corte de energia eléctrica externa) y se
registran los valores de AP vs. Tiempo, estos
resultados mostramos en la Tabla 3.
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Tabla 3. Valores de Depresion en funcion del
tiempo * (Incidental) (10/05/10).

Tiempo(s) l?r?qpnzez.ig)n Tiempo(s) I(Dri‘?nre;i;;]
0 16,2 90 91
10 16,0 100 8,2
20 15,6 110 74
30 14,9 120 6,6
40 13,9 130 6,0
50 13,1 140 54
60 12,0 150 4,9
70 11,0 160 4.4
80 10,1 170 4,0

4.4.2 Condicién “En emergencia”

Con el sistema de ventilacion funcionando en
condiciones normales, se pasa el sistema a
modo de emergencia produciéndose el
apagado del equipo N° 8, pasando el grupo
N° 9 a modo de recirculacion y quedando
encendido el equipo N° 7. Estos resultados se
encuentran en la Tabla 4.

Tabla 4. Valores de Depresion en funcion del
tiempo* (Emergencia) (10/05/10).

Tiempo(s) I(D;[;;e;z? Tiempo(s) I(Dr?:;e;i{f’?
0 16,4 90 9,5
10 16,4 100 8,5
20 16,1 110 7,7
30 15,6 120 7,0
40 14,8 130 6,2
50 13,8 140 57
60 12,7 150 51
70 11,6 160 4,6
80 10,5 170 41

4.5 Metodologia de céalculo

Para la evaluacion de la tasa de fuga a través
de ductos y contencién se ha utilizado el
método de decaimiento de la depresion
dentro de la contencidn [6].

4.5.1 Calculo de la tasa de fuga

En el apéndice B de la norma ANSI N510 [6]
se tiene que la tasa de fuga de aire a través de
todas las penetraciones existentes en una
contencion tipica (puertas, penetraciones para
cableado eléctrico y dispositivos mecéanicos,
persianas, etc.) son determinadas por medio
de la siguiente ecuacion:

Ecuacion de la tasa de fuga:
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;.0

v 1/min

Como se ha visto en el desarrollo tedrico, se
llegaa la relacién (7):

(8)

_ 73.561

Tfuga - At

o

P
T

Donde:

P; = Depresion inicial (absoluta) (mm ca)
P: = Depresion final (absoluta) (mm ca)
Ti = Temperatura inicial del ambiente (°R)
T = Temperatura final del ambiente (°R)
At = Lapso de tiempo entre P; y Ps.(min)

5. Resultados y Discusion

Aplicando las relaciones desarrolladas se
obtienen las siguientes tasas de fuga:

a) Para condicion incidental:
T.F.1=54,12 + 4,16 % volUmenes diarios.

b) Para condicion accidental:
T.F. 2= 49,99 * 3,83 % volUmenes diarios.

- De los dos valores para la verificacion del
cumplimiento de uno de los condicionantes
[8] para el funcionamiento del RP-10,
tomamos la condicion mas desfavorable para
cuando ocurra un accidente; es decir, cuando
el reactor se quede sin suministro de energia
eléctrica.

TR
T

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Tiempo (s)

Figura 1. Curva de pérdida de depresién
superpuestos en el recinto del RP-10.

- Los valores hallados en esta experiencia
concuerda en el orden de magnitud con los
resultados de mediciones anteriores. El
“peor” valor hallado fue de 57,10 + 8,55 %
volimenes diarios [9] para una condicion
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incidental (con condiciones no optimizadas
en las puertas de acceso).

e La incertidumbre calculada [9] esta dentro
de lo previsto por el uso de instrumentos
poco sofisticados y depende fuertemente del
error con que se mide la perdida de la
depresion.

e Enlas Figura 1 se grafica los valores de la
perdida de depresion en funcion del tiempo
para ambas condiciones y se nota que tienen
el comportamiento esperado en una forma
gradual y sostenida.

6. Conclusiones

Para ambos casos se cumple ampliamente
con la especificacion técnica requerida. El
mayor valor es inferior a la tasa limite 100 %
diario [4]: 54,12 % < 100 %.
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Resumen

En este reporte se presentan los resultados obtenidos en el disefio y simulacién de un sistema
de control utilizando estrategias avanzadas en una celda de produccién en la Planta de
Produccion de Radiois6topos del IPEN. Los resultados demuestran que la temperatura del
horno de fusion se estabiliza después de 30 minutos, constituyéndose en una ventaja para
obtener el méaximo rendimiento de la celda de produccion de 311 asimismo, se ha disefiado
un controlador 6ptimo integral que permite obtener un modelo matematico que reproduzca
con suficiente exactitud el comportamiento del proceso. Con la simulacién final se ha
demostrado que el sistema de control de temperatura de la celda de produccion de **!1 es un
sistema controlable y permite realizar la secuencia respectiva con las otras variables de
control de la celda de produccién.

Abstract

In this report, the results are obtained in the design and simulation of a control system using
advanced strategies in a production cell in the Plant Production of Radioisétopos the IPEN.
The results demonstrate that the temperature of the coalition oven is stabilized after 30
minutes, being constituted in an advantage to obtain the maximum vyield of the cell
production of “*’I; also, an integral good controller has been designed that allows to obtain a
mathematical model that reproduces with enough accuracy the behavior of the process. With
the final simulation it has been to demonstrate that the System Control of Temperature of the
Cell Production of **!1 is a controllable system and allows to carry out the respective
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sequence with other variables of control of the production cell.

1. Introduccién

El presente trabajo muestra el disefio y la
simulacion de wun sistema de control
utilizando estrategias avanzadas en una celda
de producciéon de *!1. El proceso a ser
controlado es la temperatura del horno de
fusion, donde se inicia la produccion de I,
hay que tener en cuenta que en la celda se
produce un proceso dinamico donde se
manejan alrededor de 42 variables de entrada
y salida, para simplificar el trabajo se ha
tomado la parte inicial del proceso [12,13] .

El control de este proceso se simula en forma
automatica por la gran cantidad de radiacion
presente en el medio, debido a que el ™1 es
un elemento radiactivo de alta energia. En la
obtencion de '*!l, ademas de producirse
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radiacion gamma, se encuentra presente la
radiacion beta en forma de aerosoles; por esa
razon, la celda es hermética con una
depresion que se genera por medio de
bombas de wvacio duplicadas, siempre
preparadas para actuar en el momento que la
otra salga fuera de servicio por algun
percance, procedimiento que se denomina
I6gica dos de uno [6].

En la celda de produccion de **!1 se utiliza el
método por sublimacidn, el mismo que fue
implementado el afio 1993 con tecnologia
hangara y posteriormente redisefiada por
personal peruano. EI modelo que se simula es

- Correspondencia autor: jpaez@ipen.gob.pe
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la automatizacion de este proceso de
produccion.

Los tiempos muertos que aparecen en el
sistema de produccion son ocasionados
porque el operador realiza un proceso
secuencial. Se ha simulado la lectura de
temperatura y tiempo para poder hallar la
funcidn de transferencia [1,5].

2. Desarrollo

En el presente desarrollo se disefia, simula y
evalla un sistema de control que se adapta al
control de temperatura del horno de fusion de
la celda de produccion de 1.

El control 6ptimo comprende el modelado del
proceso, disefio del controlador Optimo
integral, disefio del observador y simulacién
del control 6ptimo de temperatura [2,4].

2.1 Requerimiento de automatizacion e
identificacién de procesos criticos

El proceso de produccion es del
secuencial.

tipo

Figura 1. Ensamblaje de los sub-sistemas para la
celda de produccion de *I.

En el control clésico las secuencias son
independientes unas a otras, pero para
procesos mas complejos como el que se
realiza en la celda de produccién de 3|
deben emplearse estrategias de control
multivariable [12,13].

La matriz clasica de transferencia es diagonal
y nos informa el carécter independiente de los
controladores. Todo el proceso maneja 42
sefiales de entrada y salida, resultando un
modelo dindmico muy complejo. En este
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estudio se modela la temperatura del horno de
fusion Ty [5,7]

2.2 Modelado de la temperatura en la
celda de produccion de **'I

La arquitectura del sistema consta de un
servosistema con una entrada y salida
integrada a un controlador en cascada con la
celda de produccion de **!1, como se muestra
en la Figura 2.

REFERENCIA

TENPERATURA
CONTROLADOR — ETAPA DE

POTENCIA

Figura 2. Estructura de un sistema de control de
temperatura [13].

.

PLANTA
+

SENSOR/
ACONDICIONADOR

La celda de produccion de **'I con el horno
de fusion posee una dindmica lenta, lo que
constituye una ventaja a la hora de realizar
las pruebas de simulacién, pero activa
tiempos muertos que deben ser tomados en
cuenta. Las variables a controlar en la celda
de produccion de **'1 son:

- Temperatura del horno de fusion (y;), como
variable de control manipulada.
- Control calefactor del horno de fusion (uy).

2.3 Modelo en espacio de estado del
proceso de control de temperatura en la
celda de produccién de *|

En este proceso dinamico de simulacion se
pueden determinar curvas de respuesta a un
escalén y a partir de ella encontrar la funcion
de transferencia que reproduzca en forma
aproximada las curvas reales [10,11].

La simulacién se realiz6 teniendo en cuenta
un proceso de produccién estandar, tomando
como referencia una cépsula que contenia
100 g de dioxido de teluro irradiado en el
reactor, con una actividad radiactiva a
procesarse de 4,5 a 5,5 curies.

Al empezar la etapa de produccion de **1 el
control interno del horno de fusion es fijada
en 750 °C que es el valor de fusion del
dioxido de teluro, después de haber llegado a
su régimen desplazamos el control de
temperatura interno a 755 °C y tomamos
mediciones cada 5 minutos.

. 0
'(0)‘ 750 C
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. . . (o]
+ ; =
ot e donde: i, =5 C.
El Sistema de calefaccion esta constituida por
una resistencia calefactora, la especificacion
de fabrica de la resistencia térmica es por

cada 300 mV la temperatura aumenta 1 °c.
La resistencia térmica es de 0,3 V/OC,
entonces u(o):225 V en la temperatura

prefijada inicial y después de llegar a 755 °c

el y_=15V.

TEMPERATURA
N~
a  a
N ®

1 2 3 4 5 6 7
TIEMPO

Figura 3. Grafico: temperatura versus tiempo de la
resistencia calefactora.

2.4 Analisis de la respuesta de una
entrada a un escalon

Con los datos obtenidos en la simulacion
podemos hallar una curva i(t) que representa

la evolucidn de la temperatura en el tiempo.

Asumimos la funcion de transferencia de
primer orden para un proceso estandar, segln
los datos experimentales se asume que:

H — O - —
|(oo)— 5 C; u(m)— 15V,

0o

por lo tanto: K = 3,33 C/V, el valor
aproximado sera de = 5,95, es decir:

Is Ke) )

= Kg = -

Us) tS+1 U(oo)
donde S es la variable de Laplace, la solucion
es conocida:

iy = Ky Qe T)ug

Hemos considerado una funcion de
transferencia de primer orden que mas se
aproxima a nuestra simulacion, l6gicamente
las pequefas variaciones se deben a la toma
de datos a partir de la curva experimental.

Para una segunda simulacién se ha
considerando los valores:

. 0 , .
|(w)=10 C que seria el valor final de la

temperatura hasta 760 0C, el valor inicial

antes de generar el escalon sigue siendo:
. 0
o= 750 C.

TEMPERATURA
~
a
@

1 2 3 4 5 6 7
TIEMPO

Figura 4. Grafico: temperatura versus tiempo de la
funcién de transferencia.

Con los datos obtenidos en la segunda
simulacion podemos hallar una curva i(t) que

representa la evolucién de la temperatura en
el tiempo, a partir de representado en la
Figura 4 podemos asumir una funcion de
transferencia de segundo orden; tomando
como punto de partida la informacién de la
funcion de transferencia del primer
experimento, podemos hallar los datos
experimentales:

. 0 . _

|(w)— 10 C; u(w)— 3V

por tanto:

Kp =3,33x3,33=11,08 ‘cIv

El valor aproximado sera de T, = 1,44
en el primer experimento T, = 5,95,

Por lo tanto la funcién de transferencia es:
i(s) 11,08

Uy (5,955 +1) (1,44 S +1)

En la figura 5 se muestra el esquema donde
determinamos los parametros del controlador
PID queson:P=3,0, 1=0,8yD=0.

Tn

R tenE K K U Y
Kp + poE+T| G(S) .

Figura 5. Diagrama de bloques de un sistema de
control PID [4].

Usando el PID actual podemos simular en
tiempo real la curva de temperatura a un

escalén de 10 °C.
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Figura 6. Curva de temperatura correspondiente
al PID actual.

2.5 Disefio del controlador &ptimo
proporcional integral en la celda de
produccion de **|

Una fase importante en el disefio es la
identificacion de la planta, que tiene como
objetivo la obtencion de un modelo
matematico que reproduzca con suficiente
exactitud el comportamiento del proceso,
como se ha hecho en la simulacion.

De la exactitud del modelo obtenido
dependera posteriormente el buen compor-
tamiento del controlador disefiado. Para la
planta de produccién de radioisotopos se ha
propuesto el siguiente modelo, considerando
gue los sistemas térmicos tienden a ofrecer
una respuesta mondtona creciente sin
oscilaciones. La expresion matematica para
este tipo de modelo es:

Ke ™"

G(s) =
s+l
El controlador 6ptimo proporcional integral
que emplearemos en esta simulacion se ha
afiadido una accion integral en el sistema de
control via un integrador con la sefial de
salida v y una ganancia integral K.

Y = CX

Donde la sefial de control ug es de la forma:
Uy = -KxXgy + Kavg

Xk+1) = GXgo + HU (o

y la matriz de ganancia del controlador se
expresa como:

La ecuacion del integrador es:

Vik) = Vikn + e — Y
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Para el tiempo Vv.1) podemos deducir:

Vk+1) = V() + Mk+1) — Y1)
= Vg + Ty — C[GXgg + Hu]
= (1—CH Kl)V(k)+(-CG+CH K)X(k) + I(k+1)

De las ecuaciones anteriores
obtener:

X(k+1) = (G - HK) Xk + HK; V(k)

Se determina:

podemos

X(k+1) _G-HK HK, X(k) 0

= + 0 rk+1)
V(k+1) = -CG+CHK 1-CHK, V() 1

X(K)
k\=|IC 0

En el estado de equilibrio (cuando k tiende a
infinito) las variables X, Ug) y Vo toman los
valores estacionarios en el infinito y
podemos definir las siguientes variables
incrementales:

X)) = Xy = Xe®

VR = Vi = Ve®

La inclusion de un integrador en el sistema de
control aumenta en 1 el orden del sistema; es
decir, mientras que el vector de estado X del
sistema original posee dimension n, el vector
de estado & del sistema de control
proporcional integral posee dimension (n+1),
como consecuencia, la funcion de costo para
el sistema de control proporcional integral
toma la forma:

I=% Y[ Ep Qép+w’wR]

En lugar de K, ahora se debe calcular la
matriz K que minimice la funcion de costo.
La ecuacion de Riccati y la ecuaciéon de
ganancia del controlador K resultan:

P=Q+G'PG-G'PH [R+H'PH]"H'PG
K=[R+HPH]*HPG
El observador 6ptimo de estados:

Un observador que posee
ecuacion de observacion:

la siguiente

Xty = GXgg + Hugg + Ko g [Yao — CXqol

Puede ser empleado para calcular el vector de
estado estimado Xy, la matriz de ganancia
Ko () Se calcula de:

Ko K = [Ro + CPq (k)CT]-l CPhg (k)GT
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Donde Py () es una matriz simétrica definida
positiva, solucién Unica de la siguiente
ecuacion de RICCATI:

Po k+1)=Qo*GPo (G -GPo (¢C[Ro+CPg C'1"'C PG’

Donde Qo y Ry son matrices de covarianza
definidas positivas y asociadas con disturbios
estocasticos que pueden afectar los estados y
la salida del sistema [5,9].

3. Resultados

Tomando en cuenta al controlador dptimo
cuadratico proporcional integral para el
proceso de produccion de **!l procedemos
con la simulacion.

Hay que tener en cuenta que no se emplea el
observador de estados por tener el proceso
una funcién de transferencia de primer orden,
en el cual la salida de temperatura es medible,

la sefial de referencia se ha fijado en 10 OC
qgue es el salto de temperatura luego que
termina la etapa de estabilizacion y empieza
la etapa de produccion de **!I. La simulacién
del proceso tomando como referencia las
curvas estandarizadas se representa en la
Figura 7.

TEMEPRATURA
M

] B
TIEMPS

Figura 7. Curva de tiempo y temperatura en
produccion.

4. Conclusiones

La funcién de transferencia fue hallada en
forma experimental trabajando con tiempos
reales, tomando en cuenta las
amortiguaciones y oscilaciones, debido a que
el proceso de estabilizacion es lento. A partir
de las curvas experimentales se ha
encontrado la funcién de transferencia que
reproduce en forma aproximada las mismas
curvas.

El sistema del control de la temperatura del
horno se estabiliza después de 30 minutos,
representando una ventaja para poder obtener
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el maximo rendimiento de produccion en la
celda de **1.

Mantener estable la temperatura del horno de
fusién, permite que el operador permanezca
menos tiempo durante las labores de
operacion en la produccion de **I; por ende,
recibird menos dosis de radiacién, mejorando
la proteccion radioldgica. Lo Optimo seria
que el sistema sea totalmente automatico sin
la intervencion de un operador.

Sin embargo, una desventaja de utilizar
dindmicas lentas, como en este proceso
experimental, es el tiempo empleado en los
diferentes pasos para el disefio del
controlador.

Si bien es cierto, que solo se ha tratado una
variable de entrada y otra de control, este
estudio debe ser un punto de partida para
realizar simulaciones con mas variables de
entrada, salida y control.

Con la simulacién final se ha determinado
que el sistema de control de temperatura de la
celda de produccién es un sistema controlable
y permite realizar la secuencia respectiva con
las otras variables que pueden ser
controladas.
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Estudio de filtraciones en Casa de Generacion Eléctrica con is0topos

ambientales

Jacinto Valencia*, Enoc Mamani, José Maguifia

Direccion de Servicios, Instituto Peruano de Energia Nuclear, Av. Canada 1470, Lima 41, Peru

Resumen

El presente estudio tiene como objetivo investigar las filtraciones de la Casa de Generacion
Eléctrica, ubicada en la localidad de Cafiete-Lima, con la finalidad de determinar el origen
de las aguas de filtraciones, se aplica la técnica de is6topos ambientales y quimica del agua
para determinar su posible conexion con aguas del tanel de aduccién, rio Carfiete o
manantiales aledafios. Los resultados indican que las filtraciones no tienen conexion con el
tanel de aduccion de la Casa de Generacion.

Abstract

This study aims to investigate the leaks of the House of Power Generation, located in the
town of Cafiete-Lima, in order to determine the origin of water leaks, apply the technique of
environmental isotopes and water chemistry determine their possible connection to the
tunnel water adduction, Cariete river or springs nearby. The results indicate that the leaks

have no connection to the tunnel adduction House Generation.

1. Introduccion

La Casa de Generacion Eléctrica esta ubicada
en el interior de un tunel a 1200 msnm,
ubicada en la localidad de Zufiiga-Cafiete
(Pert), los puntos de monitoreo han sido
identificados y muestreados con el fin de
realizar el estudio de la hidrodindmica y
poder establecer la procedencia de las
filtraciones aparecidas en la Casa Generacion
Eléctrica y, determinar la posible conexién
entre las filtraciones, aguas superficiales y
manantiales aledafios. Se ha efectuado
muestreo para analisis isotépicos y quimica
del agua y determinar su origen [1].

Marco Hidrogeoldgico de la zona de estudio

La zona de estudio presenta rocas intrusivas,
del Batolito de la Costa, predominando la
Saper Unidad Catahuasi, perteneciente a una
edad cretécica; donde se emplaza la Casa de
Generacion Eléctrica, flanco derecho de la
cuenca del rio Carfiete, lugar donde se ha
efectuado el muestreo para el estudio
isotopico e hidroquimico; las aguas de esta
vertiente drenan al rio Cafiete, que pertenece
a la cuenca del Pacifico.

Las filtraciones en Casa de Generacion
Eléctrica, son de circulacion profunda y con
tiempo de residencia largo. Sin embargo,
estas aguas, podrian estar siendo afectadas
por mezcla, debido a cambios de la condicidn
hidraulica actual.
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Desarrollo experimental

2.1  Materiales y equipos
e Espectrometro Laser
e pHmetro
e Conductivimetro
e GPS
e Papel filtro
e Filtro

e Mapas cartograficos
e Envases de 50 ml, 500 ml y 1 litro

2.2

Se aborda la determinacion de isétopos
ambientales O-18, H-2 y H-3 complementada
por la hidrogeoquimica para la carac-
terizacion quimica del agua. La metodologia
empleada para el estudio consiste en:

Metodologia

e Delimitacion del dmbito del estudio y
definicion de los elementos hidroldgicos,
determinacion del nimero de muestras.

« Recopilacion de informacion geolégica y
medicidn de parametros hidrogeoldgicos de
de la zona de estudio.

e Toma de muestras de aguas superficiales
georeferenciadas y registro de parametros
fisico-quimicos de campo: volumen de 50
ml para analisis isotdpicos, de 1 litro para

* Correspondencia autor: jvalencia@ipen.gob.pe
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aniones, 0,5 litro para cationes y metales
pesados, y de 0,5 litro para analisis de tritio.

« Etiquetado de muestras de agua y envio a
laboratorio para su anélisis isotdpicos O-18,
H-2, H-3 y quimicos de aniones y cationes.

e Interpretacion de los resultados del
andlisis isotopico y quimicos mediante
diagramas, caracterizacién del agua de
filtraciones de Casa de Generacion Eléctrica
de acuerdo con el objetivo del estudio.

3. Resultados y Discusion
3.1  Analisis quimicos

Los andlisis quimicos de aguas de aniones y
cationes de elementos mayores tomados en
las inmediaciones de la Casa de Generacion
Eléctrica fueron efectuados en los labora-
torios del Instituto Geoldgico Minero vy
Metaldrgico (INGEMMET), cuyos resultados
se muestran en la Tabla 1.

Tabla 1. Andlisis quimicos de aguas, aniones y
cationes.

o e o

N Ubicacion Anélisis quimicos, elementos Mayores (mg/l)

Mtral . .

Aniones Cationes
COs= |HCOz|SOs | CI- Ca [Mg | Na | K | Sr

Casa de Gen. Eléctrica

1 Filiracion 1, NvO06 N.D. [55.38| 92.6 | 15.68 | 934.4 | 3.69 (236.3|30.7 | 5.24
Casa de Gen. Eléctrica

2 Filtracion 2, Nva06 N.D. [11.87|944.8|1191.8( 990.8 | 20.1 (244.6|12.3|5.26
Casa de Gen. Eléctrica

3 Filiracion 3, Nv896 N.D. [12.86|361.9]| 169.1 [ 182.4 | 2.17 [ 84.5 (1.83| 0.9
Casa de Gen. Eléctrica

4 Filiracion 4, Nv896 N.D. | 12.2 |359.0{128.05( 141.3 | 0.13 [ 93.5 | 10.2|0.85

5 Filtracion -Galerfa 2 N.D. [16.48|684.1|782.27| 674 |42.3 [161.5/3.37|3.42

6 [ngreso desarenador [N.D.| 74.5 [101.2|15.92 | 72.5 | 12.5 | 11.9 {2.49(0.78
Embalse Capillucas

7 [Parte media, margen [N.D.|71.86|102.1( 15.88 | 68.2 | 12.5 | 11.8 |2.45(0.77
derecha
IAgua manantial,

8 margen derecha rio N.D. [68.56|137.8| 21.54 | 64.1 [ 15.1 | 31 |2.55|0.33
Cafiete

9 Ventana intermedia N.D. [47.47|103.1| 25.13 | 19.4 | 2.21 | 57.5|34.7|0.25
Rio Cafiete, margen

10 [derecha antes puente [N.D.[62.96| 97.8 [ 15.33 | 66.6 | 11.6 | 12 |2.49|0.68
antica

11 [[Unel de descargade |\ |70 51 |101 8| 1556 | 73.7 | 124 | 11.9 257|077
pguas turbinadas

3.2

Los analisis isotopicos por H-2 y O-18 se
realizaron en los laboratorios de la Comision
Chilena de Energia Nuclear (CCHEN) Chile;
mientras que los analisis por Tritio, fueron
efectuados en el Instituto de Geocronologia y
Geologia Isotépica (INGEIS) de Argentina,
cuyos resultados se presentan en la Tabla 2.

3.3
a) Hidrogeoquimica

Analisis isotopicos

Discusion de Resultados
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Las medidas de los pardmetros fisicoquimicos
registrados en campo, asi como los resultados
de laboratorio obtenidos han servido para
elaborar los diagramas e interpretacién de las
caracteristicas hidrogeoquimicas, tanto de las
aguas subterraneas como superficiales [2].

Tabla 2. Analisis isotdpicos de aguas.

Is6topos »
Ambientales | Tritio
Ne bicacis (H-3) ob )
Mira Ubicacion (Joloo) servaciones
o018 | w2 | YT
Casa de Maquinas [Tomadas en pared
! Filtracion 1, Nvo06 263 218 03 izquierda
Casa de Maquinas S
2 Filtracion 2, Nv06 -1.48 -17,5 Filtracion pared derecha
Casa de Maquinas ]
3 Filtracion 3, Nv896 389 | 271 0.2 [Filt. Pared derecha
Casa de Maquinas I
4 Filtracion 4, Nv896 -3.00 | -211 Filtracion Pared frontal
I . Filtracion en fisura pared
5 [Filtracion -Galeria2 | -4.49 -29,6 derecha
6 |[Filtracion en SCI -1.80 -15,0 Pequefia filtracion
[Tomada al ingreso del
7 [Ingreso desarenador | -14.48 | -108,8 desarenador
Embalse Capillucas
’ Margen derecha del
8 |Parte media, margen | -14.53 | -108,8 embalse sobre rio Cafiete
derecha
lAgua manantial,
9 |margen derechario | -5.66 | -384 1.0 [Manantial del valle
Cafiete
10 |Ventanaintermedia |-10.36 | -80,1 Filtracion acumulada
Rio Cafiete, margen IAgua superficial del rio
11 (derecha antes puente| -14.26 | -107,5 gua sup
P cafiete
Mantica
1p [Tinel de descargade| ,, o 11093 IAgua turbinaza a la salida
laguas turhinadas de la central

En el diagrama de Schoeller (Figura 1) se
muestra en detalle la clasificacion de los
distintos tipos de agua bajo estudio.

Figura 1. Diagrama de Schoeller.
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Indica aguas superficiales de composicion del
tipo sulfatadas-célcicas y, bajos valores de
cloruro y sodio, la composicion del agua de
manantial es sulfatada-calcica-sodica, mientras
qgue las aguas de filtraciones en Casa de
Generacion Eléctrica, se define como de
composicion sulfatadas-cloruradas calcicas,
debido al tiempo de residencia del agua en el
subsuelo y a la interaccion agua-roca.

En el diagrama HCO; % - CI7-SO,* presentes
en el agua de filtraciones de la Casa de
Generacién Eléctrica y aguas superficiales;
discrimina en cuanto a los tipos de agua por
su posible origen, presenta una correlacion
entre CI"y SO4% por un proceso geoquimico;
indica asimismo, que las aguas superficiales
tienen una  composicion sulfatada-
bicarbonatada. La presencia del i6n cloruro
como elemento conservativo en el sistema,
establece desde el punto de vista de la
hidrodinamica, que los flujos subterraneos de
las filtraciones discurren a través de rocas
igneas fracturadas con pobre participacion de
aguas superficiales [3].

Figura 2. Diagrama ternario.
b) Isétopos ambientales

En el diagrama de la Figura 3, se muestra dos
tipos de agua diferenciados isotdpicamente;
primero, aguas de filtraciones de la Casa de
Generacién Eléctrica, originadas por lluvias
poco evaporadas de rapida infiltracion de
valores de -2.89 %o 0 y -23.59 %o 2H; en
cuanto a las aguas superficiales de valores -
14 %o 80 y -108.6 %o 2H, proximos a los de
la composicidn isotdpica de la LMM [4].

Los valores de Tritio obtenidos del agua de
manantial fue de 1.0 U.T., y la filtracion en el
nivel 906 fue de 0.3 y en el nivel 896 fue de
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0.2 U.T., con una velocidad de infiltracion de
2 m/afio; nos muestran que son aguas que han
permanecido durante 20 afios (nivel 906) y 27
afios (nivel 896) [5].

Figura 3. Diagrama O-18 y H-2.
4. Conclusiones

Los analisis isotdpicos y quimica del agua,
indican que el agua de filtraciones en Casa de
Generacion Eléctrica, no tienen relacién con
las aguas superficiales del tunel de aduccion
(rio Cafiete, manantial, embalse).

Las filtraciones en la Casa de Generacién
Eléctrica provienen de lluvias locales, con
una infiltracion lenta (2 metros/afio),
afectadas por evaporacion local en el
momento que se produce la filtracion.
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Uso del modelo Conversion de Mediciones de Inventarios de
Radionuclidos Ambientales (Be-7) para estimacion de tasas de
erosion y redistribucion de suelos

Gerardo Maghella*, Rubén Rojas, Monica Vivanco

Direccion de Investigacion y Desarrollo, Instituto Peruano de Energia Nuclear, Av. Canada 1470,
Lima 41, Perl

Resumen

El presente Informe muestra el uso de los modelos de conversion de mediciones de
inventarios del Be-7 para estimar tasas de erosion y redistribucion de suelos. Los datos
analizados corresponden a un ejercicio llevado a cabo durante el Curso de Estimacion de
Erosion en Suelos por Radionuclidos de Precipitacion (Be-7) realizado en Chile. Para ello se
ha considerado el modelo de conversién a partir del estudio del sitio de referencia. Los
resultados obtenidos demuestran que el modelo de conversién del Be-7 aplicado a estudios
de erosion es muy Util para establecer procesos de redistribucién de suelos previos a labores
de labranza, asi como también que éste presenta una disminucién exponencial de su
concentracién masica mientras se distribuye dentro del suelo. Para el caso evaluado se
obtuvo que a una profundidad maésica de 2,17 mm se encuentra concentrada el 63% de la
actividad del Be-7.

Abstract

This report shows the use of conversion model for Be-7 inventories measurements, for
estimating erosion rates and soil redistribution. Analyzed data corresponds to one exercise
carried out during Fallout Radionuclide (Be-7) Soil Erosion Estimation Course performed in
Chile. For that purpose, a conversion model has been considered since reference site study.
Results obtained show that Be-7 conversion model applied to erosion studies is very useful
to establish soil redistribution process previous to tilling works, just as it presents an
exponential decrease of its mass concentration where it distributes inside the soil. For the
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case studied, 63% Be-7 activity is concentrated at 2,17 mm mass depth.

1. Introduccion

El uso de mediciones de radiondclidos
ambientales para estimar tasas de erosion y
deposicion esta fundamentado en la
comparacion de inventarios (0 DSA,
Densidad Superficial de Actividad) en los
puntos de muestreo individuales con un
inventario de referencia, representando el
ingreso de precipitacion local y por lo tanto el
inventario a ser esperado en un depdsito que
no experimente ni erosion ni deposicion. Un
inventario medido para un punto de muestreo
individual menor que el valor de referencia es
indicativo de erosién, mientras que un
inventario mas grande que el valor de
referencia es indicador de deposicion.

Aunque tales comparaciones de inventarios
medidos con el valor de referencia local
proveen informacion cualitativa atil en la
distribucién espacial de la erosion y
deposicion en el paisaje y en las magnitudes
relativas de los valores involucrados, se
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requieren los estimados cuantitativos de tasas
de erosion y deposicion en casi todos los
casos. La derivacion de los estimados
cuantitativos es fuertemente dependiente de
la existencia de medios confiables de
conversion de la magnitud del inventario,
medido en un punto de muestreo especifico,
relacionado con el inventario de referencia
local a un estimado de la tasa de erosion o de
deposicion en ese punto.

2. Desarrollo

El radionlclido Be-7 tiene un tiempo de vida
mas corto que el Cs-137, por lo tanto provee
de un trazador valioso para examinar
procesos de redistribucion de suelos a corto
plazo. Su profundidad de penetracién en el
suelo es superficial (menos de 2 cm en la
mayoria de los casos), dado que su tiempo de
vida corta significaria que habria tiempo
limitado para la difusion y migracion hacia

- Correspondencia autor: gmaghella@ipen.gob.pe
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abajo. Las operaciones de labranza entre la
deposicion de Be-7 y el tiempo de muestreo,
invalidarian su uso porque éstas presentarian
cambios dentro de la capa del arado y harian
que la concentracion en el suelo fuese muy
baja para ser detectable. La profundidad de
distribucion del Be-7 encontrada por diversos
estudios realizados en tierras agricolas son
probablemente similares a los perfiles
asociados con el Cs-137 dentro de depositos
no cultivados, pero con una profundidad de
distribucién mas restringida y por lo tanto un
factor de forma del perfil mucho mas bajo.

Entre los supuestos para la aplicacion del
Modelo de Conversion para mediciones de
Be-7 tenemos:

a. La deposicién humeda de la precipitacion
es la fuente dominante.

b. Afinidad fuerte con particulas del suelo,
especialmente las particulas finas.

¢. Disminucion exponencial de la concen-
tracion masica (DMA) y del inventario
con la profundidad bajo un perfil de suelo
no removido y una distribucién
homogenizada dentro de la capa de arado
de los depositos cultivados.

d. La distribucion espacial uniforme de
inventarios parecida en depositos no
arados (no erosionados).

e. Una vez absorbido por las particulas del
suelo, el movimiento subsecuente ocurrira
solo en asociacion con particulas de suelo.

2.1 Uso de modelos de conversién de
mediciones de Be-7 en montos de
redistribucién de suelo

Se basan en lo siguiente:

* La intensificacion de actividad forestal, lo
que incrementa el impacto destructivo de
la erosion sobre la calidad del suelo y
aguas.

» Adopcién de practicas de manejo como el
arrumado de desechos forestales siguiendo
curvas de nivel.

* La informacién sobre eficiencia de esta
practica en el control de procesos de
redistribucion de suelo es escasa.

» La evaluacion de la eficiencia nos da
informacion sobre montos de erosion y
sedimentacion y su distribucion espacial.
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Hipotesis

o El Deposito de 'Be desde la atmosfera
es uniforme en un area.

- El 'Be se fija rapidamente a las
particulas de suelo superficial.

o Durante episodios de intensa
precipitacion: 'Be se moviliza por
erosién de particulas de suelo

2R R R R R 2 (222222 R R 22}

Area de referencia
520 Bgm =
520 B m™

520 Bg m™
520 By m=
Se puede aplicar s6lo en sitios sin cubierta vegetal

Figura 1. Hipdtesis para aplicacion de modelo de
conversion de mediciones para de Be-7.

Area erosionada
430 Boy m=

El método de Be-7 tiene restricciones debido
a que la distribucion inicial (superficial y en
profundidad), inmediatamente antes del
evento erosivo a ser estudiado debe ser
uniforme, porgue se basa en la comparacién
de la Distribucion Superficial de Area (DSA),
en un punto en estudio con la DSA de un
punto situado en un sitio de referencia.

Figura 2. Grafica del inventario versus

profundidad masica.

Las caracteristicas del sitio de referencia para
el estudio deben ser las siguientes:

- Areaplanas

- Cercanas al sitio de estudio

- Situadas a altura

« No afectas a erosién ni sedimentacion

-« Con igual intervencion que el éarea a
analizar

« Sin cubierta herbacea
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Mientras que los sitios a analizar deben tener
las siguientes caracteristicas:

- Cercanas al sito de referencia.

- Sin cubierta herbécea.

- Libre de vegetacion.

- Afectas a erosion y sedimentacion.

« Con igual intervencion que el sito de
referencia.

Para estos estudios, es preferible que se
realicen antes de que se presenten las lluvias.

2.2 Caso de Estudio

A partir de mediciones de Be-7 en muestras
de suelo colectadas en intervalos de
profundidad en un sitio de referencia, se ha
determinado la profundidad mésica de
relajacion del Be-7 en el suelo y su densidad
superficial de referencia (Aref total). La
seccion transversal de los cilindros de
recoleccion de cada muestra fue de
0,0700661 m®.

Tabla 1. Datos obtenidos por la medicion de
suelos.

Profundidad Masa total Masa Actividad de

de intervalo muestra muestra muestra
(mm) colectada (g) medida (g) medida (Bq)
0-2 84,97 62,88 13,576
2-4 84,49 73,84 7,006
4-6 87,00 75,63 2,737
6-8 88,38 74,61 0,987
8-10 90,12 78,17 0,075

2.3 Célculos

A fin de obtener la curva que indique la
mayor concentracion de Be-7 a una
profundidad dada, utilizamos los datos de la
Tabla 1, la misma que se obtiene de:

1) La profundidad mésica acumulada con la
distribucion de concentracion masica y,

2) A partir de los valores de los coeficientes
de la recta de regresidn lineal obtenida en
el punto 1), con las ecuaciones
establecidas para el célculo de la actividad
a cualquier profundidad.

Se presentan a continuacion la tabla y las
graficas correspondientes.
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Tabla 2. Profundidad Masica acumulada versus
Ln DMA Be-7 (AX).

Ln DMA Be-7 Profundidad
(AX) masica (kg/m?)
6,105 0
5,231 1,213
4,287 2,419
3,325 3,660
2,408 4,922

Profundidad masica vs. Ln DMA Be-7

7.000

£.000 =
5.000 \
g 4000 \
£ 3000 = -
2000 RZ=0.9998
1.000
0.000
0 1 2 3 4 5 6

Profundidad masica (kg/m2)

Figura 3. Gréfica de la Profundidad Masica
versus Ln de la Distribucién de la Concentracién
Mésica (DMA).

Célculo de la regresion lineal:
Y = Ln (AX)
X = Prof. Masica Acumulativa
Con las siguientes ecuaciones:
A (x) = C(0). ho. g™

A ref = C(0). ho
C0)= Awt/ho=>  C(X) = Ans. & M
Donde:

A(x) = Distribucion Superficial de Area
(DSA) en punto de muestreo, Bg/m?

A ref = Distribucion Superficial de Area en
el punto de referencia, Bg/m?

C(0) = Actividad inicial, Bg/m?

h(o) = Profundidad mésica, kg/m?

De la Ec. de ajuste de la gréfica se obtiene:
e Intercepto: a: 6.119

e Pendiente: b: -0.757
e Coef. de Correlacion r;: -0.99989
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gue nos dan los siguientes parametros:
A . =ed =gt = 454.83 Bg/m*
h, =-1/b=-1/(-0.757) =1.32128 kg/m*

de donde obtenemos la grafica de la
Actividad a cualquier profundidad.

Figura 4. Gréafica de la profundidad masica

versus profundidad masica en el sitio de

referencia.

Ec. Resultante:

A(x) = 454.83. e 13 =>
C(x) = 454.83. e ™11 1 1 321

Significado de hy:

Se toma el valor de h,, por encima de los 2/3
(63%) del Aref.

=> ho = 1.3212 kg/m?
Célculo de la Densidad en la primera capa:
p = masa (kg)/ Area seccion transversal
profund. de intervalo)

p =84.97 /1000 / (0.0700661 * 0.002) =
606.36 kg/m’

Entonces:

h*=h,/p =1.3212 kg/m? / 606.36 kg/m® =
0.00217 m. =>2.17 mm.

En esta capa de suelo se encuentra
concentrada el 63% de la actividad del Be-7.

3. Resultados y Discusion

De acuerdo con los resultados obtenidos, es
posible establecer procesos de redistribucién
de suelos a corto plazo. Para ello, es preciso
que los estudios se realicen antes de las
operaciones de labranza, de modo que el
suelo no se vea afectado por modificaciones
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dentro de él, lo que determinaria que su
concentracion fuera muy baja como para ser
detectada. Asimismo, se observa una
disminucién exponencial de la concentracion
masica (DMA) con la profundidad bajo un
perfil de suelo no removido y una
distribucion homogenizada dentro de la capa
de arado.

Se obtiene un valor profundidad masica en el
sitio de referencia (h”) de 2,17 mm que indica
gue en esta capa de suelo se encuentra
concentrada el 63% de actividad del Be-7.

4. Conclusiones

e EIl Be-7, debido a su vida media corta (53
dias) y a su corto tiempo de residencia en
el suelo, puede ser usado para documentar
redistribucion de suelos en el corto plazo.

« Se obtiene un valor de profundidad mésica
en el sitio de referencia (h") de 2,17 mm.
gue indica que en esta capa de suelo se
encuentra concentrada el 63% de actividad
del Be-7.

e La disminucion de la concentracion
maésica (DMA) del Be-7 en el suelo sigue
un comportamiento exponencial con la
profundidad.

e EIl Be-7 permite hacer evaluacion en base
a una sola visita a terreno.
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Resumen

En el presente informe se muestra la aplicacion de un modelo de conversién de mediciones
de inventarios del radiondclido ambiental Cs-137, para estimaciones de tasas de reposicion y
deposicion de erosion en suelos que involucra el Método Estandar y el Simplificado. Los
datos analizados corresponden a un ejercicio llevado a cabo durante el Curso de Estimacion
de Erosién en Suelos por Radionuclidos de Precipitacion (Cs-137) realizado en Chile. Para
ello, se ha considerado el escenario de la determinacién de tasas medias de redistribucion de
suelo durante periodos contrastantes de labranza, p. €j. a lo largo de transectos de pendiente
en el sitio bajo Cero Labranza (CL) y para Labranza Total (LT). Los resultados obtenidos
demuestran que el método simplificado es méas versatil, porque solo requiere realizar dos
mediciones por punto de muestreo y muestra la pérdida de suelos asociada al cambio desde
Labranza Total a Cero Labranza, mientras que el estandar requiere la recoleccion de
muestras en incrementos de profundidad. Asimismo, se tiene un valor de erosion por el
método estandar de -3.33 kg/m? afio, a partir del valor de la profundidad masica obtenido de
la gréfica.

Abstract

This report shows one Cs-137 environment radionuclide inventory measurements conversion
model application for soil erosion reposition and deposition rates estimation which involves
the following methods: Standard and Simplified. Analyzed data corresponds to one exercise
carried out during Fallout Radionuclides (Cs-137) Soil Erosion Estimation Course performed
in Chile. For such purposes, soil redistribution during contrasting tilling periods mean rates
has been considered, i.e., in slope transects in site under Zero Tilling and Total Tilling.
Results obtained show that simplified method is versatile, due to it requires only 02
measurements per sample point and it shows the soil loss linked to changes from Zero
Tilling and Total Tilling, while the standard one requires samples recollection in depth
increases. Likewise, an erosion value for standard methods of -3.33 kg/m%/year is obtained,
from mass depth value given since graphic.

Introduccion

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

tasas de deposicion y estimados de erosion en

Los radiontclidos ambientales como el **'Cs
y el Be estan siendo empleados intensamente
para obtener informacion de las tasas de
distribucion de suelos por erosion y en
estudios de la DSA (densidad superficial de
actividad o inventario) de sedimentos [1]. El
trabajo emprendido en un amplio rango de
ambientes en diferentes areas del mundo ha
demostrado que su uso, tanto independiente
como en combinacién, alcanza medios
valiosos de tasas de estimacion de pérdida de
suelos y deposicion de sedimentos, que posee
muchas ventajas sobre las técnicas
convencionales de monitoreo [2]. Estas
ventajas incluyen el potencial para derivar
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una simple inspeccién y para armar la
informacion distribuida de puntos en el
paisaje, el cual puede ser usado para estudiar
patrones espaciales de redistribucion de
suelos.

2. Desarrollo

Muchas aproximaciones diferentes han sido
utilizadas para convertir las mediciones de
Cs-137 a tasas estimadas de erosion y
deposicion de erosion [3]. Estos métodos
incluyen, tanto relaciones empiricas como
modelos tedricos y procedimientos de conteo.

* Correspondencia autor: gmaghella@ipen.gob.pe
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En un esfuerzo para estandarizar los métodos
y procedimientos empleados, Walling et al.
[1] desarrollaron un programa que imple-

mentaba un  ndmero de  modelos
(procedimientos) que parecian  proveer
resultados  significativos. Los modelos

variaban en complejidad desde el modelo
proporcional simple a modelos de balance de
masa mas complejos que intentaban describir
los procesos claves que controlan la
distribucién de Cs-137 en el perfil del suelo.
Se incluye en esto a aquellos modelos
aplicables tanto a suelos cultivados como a
eriazos (p. ej. pastizales, pastos permanentes).
Estos programas estandarizados se pueden
conseguir facilmente y han tenido un papel
importante en la promocion del empleo de
Cs-137 en estudios relacionado con la erosion
de suelos y sedimentacion a nivel mundial.

2.1 Uso de modelos de conversion de
mediciones de *'Cs en tasas medias de
redistribucion de suelo durante periodos
contrastantes de labranza

Existen dos escenarios tipicos en donde se
aplican el modelo de conversion: La Cero
Labranza (CL) y la Labranza Total (LT).

a) La Cero Labranza consiste en el manejo
de los residuos de la cosecha sin guema, con
siembra y fertilizacién directa y que tiene
como ventajas:

e Reduce pérdida de suelo y de nutrientes
(cursos de agua), y

e Mejoramiento de la fertilidad del suelo y de
la calidad del agua suelo.

Existe pérdida de suelo asociada al cambio
desde el sistema de LT (labranza total) al CL,
por la que la cuantificacion de dicha pérdida
se da mediante el empleo de métodos de
conversion.

b) La Labranza Total reacomoda la capa
superficial del suelo por completo. Requiere
varios pasos para primero remover el suelo y
luego deshacerlo o quebrarlo como semillero
previo al sembrado.

2.2 Método estandar

Se basa en dos pardmetros y requiere la
recoleccion de muestras en incrementos de
profundidad para su aplicacion (se basa en la
distribucién del 137-Cs en profundidad).
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Aplicacién del método estandar
Caso 1

Estimacion de tasa de erosion/sedimentacion
durante el periodo de Cero Labranza (CL):
Rnt (kg/m* y-1).

Datos:
Tabla 1: Datos de la ubicacion analizada.
H = 170 kg m?
h(t) = 120 (*) kg m™
h(t)-H = -50.00 kg m*
t-t'= 15 afos
R, = -3.33 kgm?at
Donde:
H: Profundidad histérica del arado durante la
LT

h: Profundidad mésica a la cual el Cs-137
estaba mezclado homogéneamente a la fecha de
muestreo (t) durante el periodo CL.

(*) Valor obtenido a partir de la Tabla 2 y la
Figura 1.

t —t": Afos transcurridos entre el periodo de
labranza total y el muestreo.

Rnt: tasa de erosion/sedimentacion.

En la tabla 2 se presentan los datos obtenidos
del analisis de las muestras de suelo a
diferentes intervalos de profundidad.

Tabla 2. Datos obtenidos del analisis de muestras
de suelo a diferentes profundidades.

Intervalo Profundidad Profu?qidad Densidgq masica
Profundidad masica masica actividad
acumulada (Bg kgt
(cm) kg m2 kg m2 2001 | 1986
0 2.68
0 2 18.91 18.91 1.80 2.54
2 4 21.20 40.11 1.81 2.55
4 6 25.32 65.43 2.03 2.87
6 8 23.65 89.08 1.97 2.78
8 10 31.29 120.37 1.88 2.65
10 12 27.43 147.80 0.85 1.20
12 14 21.73 169.52 0.26 0.37

La evolucion de
con la
Acumulada del

Actividad

la Densidad Masica de
Profundidad Masica
Cs-137 para diferentes

intervalos de profundidad de muestreo se

presenta en la Tabla 3.
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Tabla 3. Datos necesarios para la gréfica de la
Densidad Masica de  Actividad versus
Profundidad Mésica.

Profundidad Masica Densidad masica de actividad
Acumulada (kg m?) (Bq kg-1)

2001 1986
-50 0 0.00
-50 0 2.68
0 0 2.68
0 0 2.54
0 1.80 2.54
18.91 1.80 2.54
18.91 1.81 2.55
40.11 1.81 2.55
40.11 2.03 2.87
65.43 2.03 2.87
65.43 1.97 2.78
89.08 1.97 2.78
89.08 1.88 2.65
120.37 1.88 2.65
120.37 0.85 1.20
147.80 0.85 1.20
147.80 0.26 0.37
169.52 0.26 0.37
169.52 0.00 0.00

En la Tabla 3 se considera la diferencia de las
Profundidades Masicas tanto historica
(durante labranza total) y luego de 15 afios,
(durante muestreo en el periodo de cero
labranza).

Densidad Misica de Actividad {Bq/kg)

0 0.5 1 15 2 25 3
50

35

|
5
L I
50

100

Profundidad Masica (kg/m2)

150 T ==
L

200

Figura 1. Distribucion de la Densidad Masica de
Actividad versus Profundidad Masica.

En la Figura 1 se observa, en linea azul
continua, el comportamiento de la
profundidad mésica del Cs-137, con un valor
estable (linea horizontal) aproximado de 120
kg/m? a partir del valor inicial de profundidad

masica acumulada en superficie. La linea roja
entrecortada muestra el comportamiento de
dicha profundidad considerando ya el valor
de la diferencia de profundidades masicas
acumuladas: h () - H = - 50 kg/m® y que
indica realmente cuénto ha sido el efecto de
la erosion entre los periodos de labranza en el
intervalo de afios estudiado.

2.3 Método simplificado (MS)

Se basa en la relacién lineal significativa
encontrada. Esta relacion se encuentra entre
la Distribucion Superficial del Area (DSA)
del Cs-137 hasta la profundidad h y la
Distribucion Superficial de Area total (A) en
los puntos de muestreo analizados a lo largo
de un transecto de pendiente con el método
estandar.

El método simplificado se utiliza para estimar
los cambios en la pérdida de suelo asociada al
cambio desde Labranza Total (LT) a Cero
Labranza (CL).

Entre sus ventajas tenemos:

« Requiere solo de dos mediciones de
Cs-137 por punto de muestreo, obviando la
necesidad de colectar muestras en
incrementos de profundidad en todos los
puntos.

- Su aplicacion permite extender los
resultados obtenidos por el Método Estandar
a éareas mayores, aumentando la repre-
sentatividad de los resultados y permitiendo
un asesoramiento mas riguroso del impacto
del cambio de sistema de labranza.

Caso 2

En base a los datos sefialados en la Tabla 4,
se determind la Densidad Superficial de
Actividad (DSA) de 137-Cs en los puntos 1 a
4 de un transecto de pendiente.

Area cilindro de muestreo: 0,004094 m?

Tabla 4. Datos para la determinacion de la
erosion de un transecto de pendiente.

Profundidad Masa P,ro.f. DMA
Muestra (cm) total (kg) Méasica B kg?)
V| kgmy | 1
1 0-25 1.088 265.73 1.70
2 0-25 1.17 285.69 1.60
3 0-25 1.275 311.50 1.63
4 0-25 1.26 308.16 2.92
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2.4 Calculos

Para el célculo de la DSA se aplica la
siguiente formula:

DSA = DMA x Profundidad Masica

donde:

DMA = Densidad Masica de Actividad
(Barkg).

=> Muestra 1:

265.73 kg/m® x 1.70 Bg/kg = 451.74 Bg/m?

En la Tabla 5 se representan los valores
obtenidos de la Densidad Superficial de
Actividad (DSA), para cada muestra:

Tabla 5. DSA obtenida para cada muestra Bg/m?).

profundidad| &2 | PO | gy | psa
Muestra (cm) total Masica (Bq kgd)| (Bqm?)
ka) | (kgm?)
1 0-25 1.088 265.73 1.70 451.74
2 0-25 1.17 285.69 160 | 456.11
3 0-25 1.275 311.50 163 | 508.64
4 0-25 1.26 308.16 292 | 899.89

3. Resultados y Discusion

De acuerdo con los resultados obtenidos,
puede observarse que el método simplificado
es uno de los mas practicos para estimar tasas
de erosién, porque permite visualizar los
efectos del cambio del sistema de labranza.
Ademas, solo se requiere de 2 mediciones de
Cs-137 por punto de muestreo.

Es preciso determinar, antes de realizar
muestreos, la zona de referencia, de modo
gue exista un seguimiento del compor-
tamiento de la redistribucién del suelo por
efecto de la erosién.

El método estandar requiere informacion del
suelo previo a la cero labranza; ademas,
requiere la recoleccion de muestras en
incrementos de profundidad. EI valor
obtenido de -3.33 kg/m?.afio (-33.3 t/ha. afio),
demuestra que el suelo presenta una fuerte
erosion.

El valor de profundidad mésica del Cs-137 de
120 kg/m? se obtiene de los datos de la Tabla
2 y se visualiza en la Figura 1, que
corresponde al grado de mezcla homogéneo
que presenta el Cs-137 a la fecha del
muestreo.
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4. Conclusiones

« El modelo de conversion en estimacion de
redistribucion de suelos se emplea para
estimar montos de redistribucion de suelos
de corta duracién y tasas medias (45 afos)
para el caso de Cs-137.

e Las ventajas de la cero labranza son que
reducen la pérdida de suelo y de nutrientes
y mejora la fertilidad y calidad del agua del
suelo.

e La ventaja de usar el método simplificado
del Cs-137 es que solo requiere dos
mediciones por punto, sin recoleccion de
muestras en incrementos de profundidad.

e EI método estandar permite discriminar
entre tasas de redistribucion de suelo de
periodos de labranza contrastantes en un
mismo potrero.

» Las mediciones de Cs-137 constituyen una
herramienta alternativa altamente valiosa
frente a técnicas tradicionales, para asesorar
el impacto del cambio del sistema de
labranza sobre la pérdida de suelo.
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Resumen

El presente estudio muestra el desempefio del equipo Laser LGR del Laboratorio de
Hidrologia del IPEN, mediante comparacién de analisis de muestras de 0 y ?H en un
laboratorio de hidrologia isotopica nominado por el OIEA como “Centro Designado para el
Anadlisis de Is6topos Estables” para el Acuerdo Regional de Cooperacion.

Abstract

This report shows the performance of Iaser eqmpment LGR Hydrology Laboratory of IPEN,
by comparing the analysis of samples of **0 and ?H in other isotope hydrology Iaboratory
nominated by the IAEA "Designated Center Stable Isotope Analysis" for the Regional

Cooperation Agreement.

1. Introduccién

La intercomparacion entre laboratorios
permite determinar el desempefio individual
de los mismos, durante la ejecucién de
ensayos especificos 0 mediciones
comparando los resultados con otros
laboratorios  similares, también permite
monitorear el desarrollo continuo del
laboratorio, evaluando el desempefio del
personal, la calibracién de los equipos y la
adecuacion a los procedimientos [1]. Para las
pruebas de intercomparacion uno de los
laboratorios debe poseer una capacidad de
ensayo mas alta; para este estudio se
seleccion6 un laboratorio de hidrologia
isotopica nominado por el Organismo
Internacional de Energia Atomica (OIEA).

Los principales  propdsitos de
comparaciones entre laboratorios son:

las

a) Asignar valores a los materiales de
referencia.

b) Describir la capacidad de un método.
¢) Normalizar los laboratorios.

Los tipos de ensayos de comparacion son:

- Programas de comparacién de mediciones.
- Programas de ensayos interlaboratorios.

- Programas de ensayos de muestras divididas.

- Programas cualitativos.
- Programas de valores conocidos.
- Programas de procesos parciales.
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El programa de ensayo de muestra divida es
el seleccionado como metodo de inter-
comparacion, siendo utilizado por los clientes
de los laboratorios y algunos organismos
reguladores.

2.  Desarrollo experimental
2.1 Materiales y equipos

e Espectrometro laser LGR DLT-100,
modelo 908-0008-2001 (Figura 1), para
la medicién de *0 'y ?H [2].

e Espectrometro de masas FINNIGAN
MAT 252 para la medicion de 0y *H.

e GPS.
e Papel filtro.
e Envases de 50 ml.

Figura 1. Espectrometro laser.
2.2 Metodologia

La metodologia empleada aborda Ia
intercomparacion de anélisis de **0 y *H de
muestras de aguas  superficiales vy
subterraneas. Los participantes son el




IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

Laboratorio de Hidrologia Isotopica del IPEN
y un laboratorio de hidrologia isotopica
seleccionado por el OIEA denominado
“Centro Designado para el Analisis de
Is6topos Estables”. La metodologia del
estudio consistio en:

« Seleccion del método de intercomparacion:
Programa de ensayos de muestras
divididas.

« Seleccion de muestras superficiales (rio: 3
muestras, laguna: 2  muestras) vy
subterraneas (manantial: 1 muestra y aguas
de filtracion: 4 muestras).

e Muestreo de aguas, homogenizaciéon y
division de las muestras para los dos
laboratorios.

e Empacado, etiquetado y envio de las
muestras para analisis.

« Analisis de muestras divididas por isétopos
de **0 y ?H en el Laboratorio de Hidrologia
Isotépica del IPEN y el laboratorio de
hidrologia de referencia.

* Informe de resultados.

 Andlisis de datos.

« Elaboracion del informe final.

3. Resultados y Discusion

En la Tabla 1 se muestran los resultados para
80 y 2H obtenidos en el Espectrometro de
masas FINNIGAN MAT 252 del laboratorio
de is6topos ambientales acreditado, donde se
realizaron 4 analisis por muestra.

Tabla 1. Resultados de 20 y ?H.

cod.Lab. MY gy g0
IPEN-1 13/12/2010 -21,9 -2,63
IPEN-2 13/12/2010 -17,5 -1,48
IPEN-3 13/12/2010 -27,1 -3,89
IPEN-4 13/12/2010 -21,1 -3,00
IPEN-5 13/12/2010 -29,6 -4,49
IPEN-6 13/12/2010 -15,0 -1,80
IPEN-7 13/12/2010 -108,8 -14,48
IPEN-8 13/12/2010 -108,8 -14,53
IPEN-0  13/12/2010  -384  -566
IPEN-10 13/12/2010 -107,5 -14,26

Nota: Resultados en 8%o (delta por mil referido a
VSMOW. Incerteza ( p) 20 es de +/- 0,05 %o y en 2H
es de +/- 1%o

Laboratorio acreditado is6topos ambientales.

En la Tabla se muestran los resultados de *°0
y ?H obtenidos en el Espectrémetro Léser
LGR DL-100 del Laboratorio de Is6topos
ambientales del IPEN, donde se analizé en 4
ciclos de 6 repeticiones cada ciclo (24
analisis por muestra).

Tabla 2. Resultados de 20 y ?H.

Fecha de
Céd.Lab  dltimo  F’H  Fe’Hs  FeoO Fb*Os
analisis

IPEN-1  05/01/11 -22,32 0,46 -2,62 0,12
IPEN-2 05/01/11 -18,02  -2,62 -153 0,12
IPEN-3 05/01/11 -28,00 -1,53 -383 011
IPEN-4 05/01/11 -21,81  -3,83 -3,07 0,11
IPEN-5 05/01/11 -29,73 0,75 -4,67 0,10
IPEN-6  05/01/11 -15,08 1,23 -1,71 0,15
IPEN-7 05/01/11 -108,64 0,94 -1437 0,12
IPEN-8 05/01/11 -109,86 0,81 -1443 0,11
IPEN-9 05/01/11 -39,00 0,86 -5,83 0,12
IPEN-10 05/01/11 -106,95 0,91 -1433 0,11

Nota: La desviacién estandar -s- (o para el 3°H debe ser
inferior a 2 3%oy para 3°0 debe ser inferior a 0,3 %o,
para que sean aceptables.

Laboratorio de Isétopos Ambientales, IPEN.

3.1. Estadistica del desempefio

La estadistica de desempefio esta dada por la
diferencia porcentual, asi tenemos:

Diferencia = x - X

X = resultado reportado por el laboratorio
IPEN.

X = Valor reportado por el laboratorio
acreditado.

Diferencia en % = {(x — X) + X}*100

Asi tenemos la estadistica de desempefio para
el °H (Tabla 3):

Tabla 3. Desempefio del °H.

Moo’ H M*H  Diferencia

Cod-Lab. ~CHEN  IPEN en %
IPEN-1 21,9 2232 1,92
IPEN-2 17,5 118,02 2,97
IPEN-3 27,1 -28,00 3,31
IPEN-4 21,1 21,81 3,37
IPEN-5 296 -29.73 0,44
IPEN-6 15,0 115,08 0,53
IPEN-7 1088  -10864 015
IPEN-8 1088  -109.86 007
IPEN-9 -38,4 -39,00 1,56
IPEN-10  -107,5  -10695 0,51

Diferencia promedio = 1,573
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De la misma manera obtenemos la estadistica
de desempefio para el **0 (Tabla 4).

Tabla 4. Desempefio del *20.

Cod. Lab. Fo 0 Fo O Difere;ncia
CCHEN IPEN en %
IPEN-1 -2,63 -2,62 0,25
IPEN-2 -1,48 -1,53 3,10
IPEN-3 -3,89 -3,83 1,60
IPEN-4 -3,00 -3,07 2,25
IPEN-5 -4,49 -4,67 3,96
IPEN-6 -1,80 -1,71 5,00
IPEN-7 -14,48 -14,37 0,78
IPEN-8 -14,53 -14,43 0,71
IPEN-9 -5,66 -5,83 3,08
IPEN-10 -14,26 -14,33 0,47
Diferencia promedio 2,12

3.2 Evaluacion del desempefio
Zscore = (X —X) +s
X = resultado del laboratorio participante

X = Valor asignado

s = Desv. Stand. de los resultados obtenidos
por el laboratorio del IPEN

|Z] <2 = Satisfactorio
2 <|Z| <3 = Cuestionable
|Z] =3 = No satisfactorio

Asi tenemos la evaluacion del desempefio
(Zscore) para el °H (Tabla 5).

Tabla 5. Evaluacion del Desempefio del H-2.

) Pbo’H Poo’H Zscore
Cod-Lab- ~olEN  IPEN 1zl
IPEN-1 -21,9 -22,32 0,91
IPEN-2 -17,5 -18,02 0,20
IPEN-3 -27,1 -28,00 0,59
IPEN-4 21,1 -21,81 0,19
IPEN-5 -29,6 -29,73 0,17
IPEN-6 -15,0 -15,08 0,06
IPEN-7 -108,8 -108,64 0,17
IPEN-8 -108,8 -109,86 1,30
IPEN-9 -38,4 -39,00 0,70
IPEN-10 -107,5 -106,95 0,60
Zscore promedio = 0,489

Observandose que los valores hallados son
satisfactorios (|Z| < 2).

De la misma manera tenemos la evaluacion
del desempefio (Zscore) para el 0 en la
Tabla 6:
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Observandose que todos los valores hallados
son satisfactorios (|Z| < 2), y el compor-
tamiento tiene un buen desempefio.

Tabla 6. Evaluacién del Desempefio del *H.

. Fo 0 Fo O
Caod. Lab. Zscore
CCHEN IPEN
IPEN-1 -2,63 -2,62 0,05
IPEN-2 -1,48 -1,53 0,37
IPEN-3 -3,89 -3,83 0,57
IPEN-4 -3,00 -3,07 0,59
IPEN-5 -4,49 -4,67 1,83
IPEN-6 -1,80 -1,71 0,60
IPEN-7 -14,48 -14,37 0,94
IPEN-8 -14,53 -14,43 0,98
IPEN-9 -5,66 -5,83 1,47
IPEN-10 -14,26 -14,33 0,59
Zscore promedio= 0,799

Observandose que todos los valores hallados
son satisfactorios (|Z] < 2) y el
comportamiento tiene un buen desempefio.

4. Conclusiones

Las muestras analizadas con el Espectrémetro
Laser LGR DLT-100 del IPEN, brindan
resultados satisfactorios, muy cercanos a los
valores dados por el Espectrometro de Masas
FINNIGAN, cuya diferencia promedio para
’H es de 1,573% y 0 es de 2,12%.

Los valores Zscore promedio para el °H y
80 son de 0,489 y 0,799 respectivamente,
que indican valores de mediciones para °H y

0 muy aproximados entre ambos
laboratorios.
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tratamiento cuarentenario en productos del esparrago peruano
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Direccion de Servicios. Instituto Peruano de Energia Nuclear. Av. Canada 1470 Lima 41, Peru

Resumen

Se presentan algunos resultados de investigaciones realizadas en el Per( utilizando la
tecnologia de irradiacion en el esparrago peruano (Fresco, liofilizado en trozos y harina) con
fines de conservacion, solucion a problemas fitosanitarios como reemplazo de agentes
guimicos nocivos para la salud y el medio ambiente. Aplicando una dosis de 1 kGy a
esparragos verdes frescos se logré extender la vida Gtil por un periodo de 20 dias, mientras
que el control pudo conservarse solo 10 dias. En la descontaminacion microbiana se hallé
gue dosis de 3 y 5 kGy mejora la calidad higiénica en el esparrago liofilizado en trozos y
harina de esparrago, respectivamente. También se explica los resultados del uso de la
radiacion gamma como tratamiento cuarentenario en la exportacion, donde dosis de 0,10
kGy aplicada a las larvas del 2° estadio control6 la emergencia de adultos de Copitarsia
decolora al 100%. La radiacién gamma aplicado a los vegetales tiene como objetivo
prolongar su vida util, mejorar la calidad higiénica y como medida fitosanitaria ser una
alternativa a la fumigacién con bromuro de metilo.

Effect of gamma radiation in conservation, hygienic and quarantine
treatment products peruvian asparagus

Abstract

We present some results of research conducted in Peru using irradiation technology in the
Peruvian asparagus (fresh, freeze-dried pieces and flour) for conservation, plant protection
solutions to problems such as replacement of chemicals harmful to health and the
enviroment. Applying a dose of 1 kGy fresh green asparagus was able to extend the life for a
period of 20 days, while the control retained only 10 days could. In the microbial
decontamination was found that doses of 3 and 5 kGy improved hygienic quality freeze-
dried asparagus, asparagus pieces and flour, respectively. It also explains the results of using
gamma radiation as a quarantine treatment in exports, where dose of 0,10 kGy applied to the
2" instar larvae of adult emergence controlled Copitarsia decolora of to 100 %. Gama
radiation applied to these produts, improve the hygienic quality and as a phytosanitary
measure to be an alternative to methyl bromide fumigation.

Introduccion La
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radiacion gamma producido princi-

En este trabajo se entregan algunos
antecedentes, perspectivas y resultados de
investigacion realizados con la tecnologia de
irradiacion en el esparrago peruano y sus
productos.

Los rayos gamma son radiaciones electro-
magnéticas al igual que la luz visible,
ultravioleta, infrarrojo, rayos X, microondas
y ondas de telecomunicaciones.

La irradiacion de alimentos es un proceso en
frio de alta penetrabilidad y no deja residuos,
reemplaza a los métodos quimicos mas
toxicos para combatir a las poblaciones
microbianas e insectos.
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palmente por una fuente de Cobalto 60, se
emplea en la irradiacién de alimentos con la
finalidad de conservar los alimentos,
extendiendo su vida atil o periodo de
comestibilidad, asi como mejorar su calidad
higiénica, reduciendo la  poblacion
microbiana, hongos, eliminando microorga-
nismos patégenos y garantizando alimentos
inocuos, también desinfestandolo de insectos
para su conservacion o solucion de
problemas  fitosanitarios, reemplazando
fumigantes como el Oxido de Etileno y el
Dibromuro de etileno (mas conocidos por sus

- Correspondencia autor: jvargas@ipen.gob.pe
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siglas en inglés EO y EDB, respectivamente)
ya prohibidos por ser cancerigenos.

Por otro lado, el estatus de “uso
cuarentenario” permite el empleo de
Bromuro de metilo (BrM), como una de las
herramientas con que cuentan las
Organizaciones Nacionales de Proteccion
Fitosanitaria (ONPF) para controlar vy
prevenir las plagas invasoras.

Nuestro pais mantiene considerables ventajas
competitivas, tales como: bajos costos de
mano de obra, los mas altos rendimientos del
mundo, producciéon en contra estacion y
condiciones climaticas favorables, que le han
permitido mantenerse en un lugar de
preponderancia a nivel mundial [1].

El tratamiento fitosanitario cuarentenario
obligatorio para el ingreso del esparrago
peruano al mercado de los Estados Unidos de
Norteamérica es la fumigaciéon con BrM en
destino. Esta fumigacion origina sobre
costos, pérdidas de calidad, reduccion del
tiempo de vida atil del producto, dafio a la
salud y agotamiento de la capa de ozono.

Hay que tener en cuenta que la exportacién
del esparrago peruano se estd recuperando;
por ejemplo, entre enero y mayo 2010 suméd
130.9 millones de dolares, un 8% mas que el
periodo similar del afio 2009.

Por esta razon, la tecnologia de irradiacion
surge como una alternativa viable, para el
tratamiento cuarentenario del esparrago de
exportacion, en reemplazo de métodos
convencionales.

Los objetivos de la irradiacion en los

productos trabajados fueron:

- Retardar la senescencia en esparragos
verdes frescos sin alterar significativamente
sus propiedades nutritivas, fisico-quimicas y
sensoriales.

- Reducir la poblacion microbiana en
esparrago  liofilizado, garantizando  su
inocuidad, manteniendo sus propiedades
intrinsecas.

- Como tratamiento cuarentenario en
esparragos, encontrar la dosis minima optima
que asegure la no emergencia del
Lepiddptero Copitarsia  decolora del 2°
estadio al estado adulto, manteniendo las
caracteristicas propias de los productos a la
dosis minima seleccionada.
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Otras aplicaciones en esparragos
Harina de esparragos

Los esparragos por ser un producto del
campo, la contaminacion se produce durante
el cultivo, la cosecha y el procesamiento
dependiendo del nivel de flora, el climay de
las practicas agricolas. Se ha encontrado altos
niveles de poblacién microbiana de hasta 10°
microorganismos por gramo.

El secado o tratamiento térmico disminuye la
contaminacién; sin embargo, las operaciones
posteriores de molida, mezcla, envasado,
manipuleo y almacenamiento la incrementan
nuevamente. Adicionalmente, factores
climaticos como la alta humedad de la costa
peruana, favoreceria la aparicién de hongos y
por el excesivo manipuleo, microorganismos
patdgenos.

Esparrago liofilizado en trozos

Uno de los procesos que garantiza la calidad
microbiana es el liofilizado, pero depende de
la poblacién microbiana inicial, en otros
casos de la poblacién de hongos que ante el
tratamiento de liofilizacién  esporulan,
sobreviviendo en el producto final, siendo
necesaria  la irradiacion para  su
descontaminacion [2].

Esparragos pre cocidos refrigerados

Después de haber implementado un plan
HACCP, siempre existe el riesgo o peligro de
contaminacién sobre todo por microorga-
nismos patdgenos, como Escherichia coli,
Staphylococcus aureus, etc. principalmente
debido al manipuleo, no cumpliendo con las
exigencias del mercado internacional.

Debido al interés existente, se elabord el
proyecto considerando varios analisis como:
dosimetria, irradiacion a diferentes dosis
alternativas, analisis fisico-quimicos,
microbiolégicos, anélisis sensorial, ademas
de pruebas con simulacion de transporte y
almacenamiento refrigerado.

2. Experimental

Los productos fueron irradiados en el equipo
de irradiacibn  Gammacell 220 vy
Gammabeam se hicieron analisis

dosimétricos para cada producto, que de
acuerdo con la densidad y geometria nos
permitio calcular los tiempos de exposicion a



IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

la radiacion gamma, para administrar las
diferentes dosis estudiadas.

Para las dosimetrias se utiliz6 el método
ASTM E 1026 — 1995 Practice for Using the
Fricke Reference Standard Dosimetry
System.

El método empleado en los andlisis fisico-
guimicos y las especificaciones para
esparragos liofilizados fueron consultados de
las Normas Técnicas Nacionales del
ITINTEC.

El método empleado en los analisis
microbioldgicos fueron consultados de FDA,
EDITION 6TA, 1984,

Figura 1. Preparacién e irradiacion de

esparragos

3. Resultados y Discusién

3.1 Retardo de la senescencia en
esparragos

Ensayos con dosis de radiacién gamma a 1,0
kGy logré extender por un periodo de 20 dias
los esparragos verdes, manteniendo su
calidad a una temperatura de 1-2 °C (90-95%
de humedad relativa), mientras el control
pudo conservarse solo 10 dias [3].

3.2 Tratamiento cuarentenario como
medida fitosanitaria para las plagas

La dosis minima efectiva de irradiacion
gamma sobre las larvas Il que asegura la no
emergencia de adultos de Copitarsia
decolora al 100% fue de 100 Gy [4].

3.3 Descontaminacion microbiana e
inocuidad

Producto: Esparrago liofilizado en trozos
Cantidad :5kg
Fuente : Cobalto 60
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Tasa de dosis ;4,95 kGy/h
Dosis aplicadas : 3; 6y 9 kGy
Anélisis: fisico-quimico y microbioldgicos

Figura 2. Lepiddptero Copitarsia decolora larva y
adulto.

Tabla 1. Andlisis fisico-quimico en esparrago
liofilizado en trozos a diferentes dosis.

Analisis Control 3kGy 6kGy 9kGy Limite%
Humedad (%) 2,83 304 179 286 Max35
Cenizas (%) 6,81 702 713 7,24 6-8
Fibracruda (%) 11,31 12,69 12,86 1356 10-19

Tabla 2. Anélisis microbiolégicos en esparrago
liofilizados en trozos a diferentes dosis.

Analisis Control 3kGy 6kGy 9kGy Limite
RAM (UFC/g) 93x10° <10 <10 <10 5x10°
R.H (UFC/g) <10 <10 <10 <10 10
R.L. (UFC/g) <10 <10 <10 <10 10°
C.T. (NMP/g) 0,36 <03 <03 <03 Aus.

Como se puede apreciar en la Tabla 1 no hay
alteraciones en los andlisis fisico-quimicos de
humedad, cenizas y fibra cruda a las
diferentes dosis ensayadas en esparrago
liofilizado en trozo.

Con respecto a los analisis microbioldgicos,
se puede notar en la Tabla 2 que a dosis de 3
kGy los microorganismos aerobios mesofilos
y coliformes totales son eliminados de
9,3x10? UFC/g a <10 UFC/g y 0,36 NMP/g a
<10 NMP/g, respectivamente.

4. Conclusiones

Dosis de 1,0 kGy logran extender la
conservacion de la vida atil en esparragos
verdes almacenados por 20 dias a 1-2 °C (90-
95% de humedad relativa), con respecto al
control que solo dur6 10 dias.

Dosis de 0,10 kGy aplicados a larvas del
segundo estadio de Copitarsia decolora
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infestantes del esparrago,
emergencia al estado adulto.

previenen la

Una dosis de 3 kGy es suficiente para
mejorar la calidad higiénica en esparragos
liofilizados en trozos, sin alterar significa-
tivamente sus caracteristicas fisico-quimicas.

Debido a la gran produccion, se podra tratar
la agroindustria del esparrago como harina de
esparrago, esparrago liofilizado en trozos y
esparrago pre cocido, con la finalidad de
mejorar su calidad higiénica.

La radiacion gamma garantiza la inocuidad
de los esparragos y de sus productos tratados
constituyéndose en una alternativa como
tratamiento cuarentenario.
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Determinacidén de is6topos de uranio por espectrometria alfa

Enoc Mamani*, Jorge Martinez, José Maguifia, Jorge Condori, Gerardo Maghella
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Av. Canada 1470, Lima 41, Peru

Resumen

La espectrometria alfa es una técnica para la identificacion y cuantificacién de isétopos
radiactivos emisores alfa. En el presente trabajo se muestran los resultados obtenidos en las
mediciones de muestras de agua, previamente preparadas y acondicionadas para tal
propésito, usando el equipo de espectrometria alfa recientemente implementado por la

Division de Industria e Hidrologia.

Abstract

Alpha spectrometry is a technique for identification and quantification of alpha-emitting
radioactive isotopes. This paper shows the results obtained from the measurement of water
samples, previously prepared and conditioned, in the Alpha Spectrometer, recently
implemented by the Division of Industry and Hydrology of the IPEN.

1. Introduccién

La espectrometria alfa es una técnica para la
identificacion y cuantificacion de isétopos
radiactivos emisores alfa [1]. Estas particulas
estdn constituidas por dos protones y dos
neutrones, se diferencian de un ndcleo de
Helio porque que son eyectadas de algunos
nicleos radiactivos (inestables) a altas
energias caracteristicas por lo general entre 4
y 6 MeV. Las particulas alfa son particulas
cargadas pesadas, grandes y lentas, que
pierden energia facilmente en los materiales:
una sola hoja de papel o la piel humana la
impide.

Las energias de las particulas alfa de los
isdtopos difieren de 10 a 20 keV; por eso, los
detectores de silicio son utilizados en los
espectrdmetros alfa, los elementos no
deseables deben ser separados quimicamente
antes de su analisis, a fin de aislar a los
elementos especificos de la muestra para
reducir al minimo las interferencias entre los
nucleidos emisores alfa maltiples [2]. Con el
fin de dar cuenta de la inevitable pérdida de
la muestra durante la separacion, una
cantidad conocida de un isétopo especifico o
marcador se afiade a la muestra, para el
uranio es el ?U, y a fin de obtener la muestra
electrodepositada o precipitada perfectamente
montada en una capa delgada se emplea el
uso de fluoruro de tierras raras como el
fluoruro de neodimio como métodos
utilizados en el montaje.
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Algunos de los isétopos que se pueden
detectar a través de la emision de particulas

alfa de energia caracteristica, son los
radiois6topos naturales de las cadenas
radiactivas del wuranio y el torio, o

radioisotopos artificiales como el plutonio y
americio, entre otros.

En los ultimos afios, la espectroscopia alfa ha
adquirido una importancia creciente en la
cuantificacion e identificacion de los
nucleidos emisores alfa del medioambiente y
en la proteccion radiolégica; desde la
produccién de combustibles, armas nucleares,
gestion de residuos hasta el desman-
telamiento y descontaminacion de los
emplazamientos.

2. Desarrollo experimental
2.1

- Espectrometro alfa de marca Alpha Analyst
modelo A 450-18AM, con detectores Planar
Implanted Pasivated Silicon (PIPS). (Figura
1).

- Fuentes de calibracion (Tabla 2).

- 05 Muestras de 50 cm® de agua (OIEA).

2.2

El sistema de espectrometria alfa utilizado
consta de 8 detectores PIPS que tienen una
entrada extremadamente delgada, evitando la
pérdida de menor energia, mejorando asi la

Materiales y equipos

Metodologia

* Correspondencia autor: emamani@ipen.gob.pe
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resolucion, modelo A 450 -18 AM. El fondo
es bajo menor a 0,05 cuentas’h-cm® en el
rango de 3 a 8 MeV, la caracteristica de los
detectores de silicio es que mejoran la baja
corriente de fugas (estabiliza la ganancia en
funcion del tiempo y temperatura, y el bajo
nivel de ruido (mejora la resolucion y la
garantia de calidad) [2].

El procedimiento de lectura de muestras en el
espectrémetro alfa consta de los siguientes
pasos [3]:

a) Preparacion de la muestra:

- Tratamiento preliminar. Se realiza con la
finalidad de homogenizar y conservar la
muestra para procesos quimicos posteriores.
Para una muestra solida involucra el secado,
molienda, tamizado a malla-100, combustién
para eliminar la materia organica, finalmente
se disuelve con &cidos nitrico, perclérico y
fluorhidrico.

b) Separacion radioquimica. Las técnicas de

separacion 'y purificacion son copreci-
pitacion, extraccion liquido-liquido,
intercambio i6nico y cromatografia de
extraccion. La separacion quimica estd

destinada a aislar los elementos especificos
de la muestra para reducir al minimo las
interferencias entres los nucleidos emisores
alfa maltiples. Previamente a la separacion
radioquimica se afiade, a la muestra, una
cantidad conocida de U como trazador, por
lo que ademas de los espectros aparecerd el
espectro correspondiente al U que se
utilizara para el célculo del rendimiento del
proceso. Debido a que todos los isétopos de
un elemento, se comportan quimicamente
igual, el porcentaje de trazador perdido en los
procesos quimicos es igual al porcentaje de la
muestra perdida, suponiendo que el marcador
se mezcla homogéneamente con la muestra 'y
se pone en equilibrio quimico con la muestra.

¢) Montaje de la muestra. Para producir una
fuente adecuada y separada con el fin de
obtener una mejor resolucion en el
espectrémetro alfa, la fuente debe ser
quimicamente estable y manipulable. Los
principales métodos de montaje son:
evaporacion de un disolvente organico,
electrodeposicion, precipitacion con fluoruro
y filtracion [4].

Para el caso de medicién del uranio, se
adiciond un trazador de *?U y se precipitd
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con una disolucion de hierro (I11) a pH=8.
Una vez disuelto el precipitado se realiza una
extraccion del hierro con éter di-iso-
propilico, la fase acuosa se pasa por la
columna de intercambio anidnico que retiene
al uranio y el torio. El uranio se eluye
electivamente y se electrodeposita en una
plancheta de acero inoxidable.

Después, la muestra electrodepositada es
colocada en una camara de vacio, los datos se
adquieren a partir de la muestra por un
periodo de tiempo predeterminado. Debido a
la baja actividad involucrada, los tiempos de
adquisicion son a menudo largos por encima
de 50000 segundos para alcanzar la deseada
MDA. Después de la adquisicion de los
datos, se analiza los procesos del espectro
cuantificandose los resultados de los is6topos
de interés. El andlisis puede consistir en la
integracion simple, recuento y la correccion
de la eficiencia o pueden implicar
correcciones de fondo amplio, la
indemnizacion por diversas caracteristicas de
los procesos quimicos, el procesamiento de
las crestas se superponen, etc.

Figura 1. Espectrometro alfa.

En la Tabla 1 se muestran las energias de
algunos isétopos de uranio de nuestro interés.

Tabla 1. Isétopos de uranio [5].

Is6topo Energia ROI
(keV) (keV)
28 4184.4 4086-4249
*°Ra 4385 4348-4498
24y 4761 4660-4825
22 5302 5205-5369

Para la calibracion del sistema se emple6 una
fuente estdndar multiple de calibracién disco
de acero de 24,1 mm de diametro x 0,65 mm
de espesor. Dato de referencia: 9-Sep-2009.
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Tabla 2. Datos de la Fuente estandar de

calibracion.
. Actividad Rango,de Tiempo vida
Isotopo (Bq) e?kergl)a media, afios
eV ’
28y |1,598E+00 | 3900-4270| 4,470E+09
24y |1,591E+00 | 4580-4860| 2,460E+05
2¥py  |1,365E+00 | 4950-5240| 2,410e+04
2Am  |1,477E+00 | 5280-5600| 4,326e+02
Act. Total |6,229E+00 | 3000-8000

La fuente estdndar permite la calibracion
simultanea de la relacion canal-energia y la
determinaciéon de la eficiencia del detector
eficaz para todas las camaras (Figura 2).

Figura 2. Espectro Estandar de la fuente de
calibracion.

Los resultados de las muestras del OIEA para
los is6topos de uranio se muestran en la
Tabla 3.

Tabla 3. Actividad en Bg/kg del OIEA.

Al A2 A3 Ad A5
2%y | 0,3100 | 0,0400 | 1,2500 | 0,7000 | 0,3600
24y 10,4700 | 0,0400 | 1,2000 | 1,3000 | 0,5600

3. Resultados

En la Figura 3 se muestra los discos ubicados
en el porta muestra obtenidos después del
tratamiento quimico para las muestras Al,
A2, A3, Ady A5y en la Figura 4 se observa
la ubicacion de la muestra. El intervalo de
energias que se ha tenido en cuenta para el
andlisis va de 2 900 a 5 812 keV (1 a 1 024
canales). En este intervalo las emisiones
utilizadas para el célculo de actividades se
representan en la Tabla 2.
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Figura 3. Relacion de muestras.

Figura 4. Ubicacién de la muestra.

Las muestras estuvieron ubicadas en el tercer
nivel (de 12 niveles que posee la camara de
deteccion) como se representa en la Figura. 4.

Se realizaron 4 mediciones de 360 minutos
cada uno, y los resultados promedio en
bequerelios para cada muestra se registran en
la Tabla 4.

Tabla 4. Actividad en Bequerelios.

Al A2 A3 A4 A5

238U

0,00089 | 0,00000 | 0,00286 | 0,00113 | 0,00173

226Ra | 0,00009 | 0,00000 | 0,00013 | 0,00006 | 0,00006

234U

0,00131 | 0,00000 | 0,00238 | 0,00184 | 0,00222

2y 1 0,02434 | 0,00003 | 0,01255 | 0,00906 | 0,02678

En la Figura 5 se representa el espectro de la
muestra; donde el primer pico corresponde al
281, el segundo pico al **°Ra, el tercer pico
al #**U y el cuarto pico al trazador *?U.
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Figura 5. Espectro de la muestra A3.

Para calcular la actividad neta de la muestra,
se afladid 20 uL de *?U a cada muestra con
una actividad de 16,16 Bg/g con la finalidad
de realizar correcciones por pérdidas en la
preparacion de las muestras. Asi tenemos que
la cantidad de trazador afiadido es:

= 20 uL x (Img/uL) x 16,16 Bg/g x
(19/1000mgQ)

=0,3232 Bq de actividad de *?U (trazador)

La Tabla 5 muestra las actividades corregidas
en Bq teniendo en cuenta las pérdidas por
tratamiento quimico de la muestra, asi como
la cantidad de muestra empleada en el
andlisis.

Tabla 5. Actividad neta calculada en Bg/kg.

Al A2 A3 Ad A5
U | 0,2368 | 0,0000 | 1,4753 | 0,8109 | 0,4180
'y | 0,3488 | 0,0000 | 1,2282 | 1,3148 | 0,5373
22y 16,4792 | 6,4800 | 6,4785 | 6,4798 | 6,4909

Realizando un analisis de evaluacion de
desempefio, restando los valores de la Tabla
A3 — A5 en porcentaje, obtenemos la Tabla 6.

Tabla 6. Evaluacion de desempefio.

Diferencia
00| Valor IPEN | Valor OIEA | 7ITe valores
(en %)
238U 234U 238U 234U 238U 234U
Al |0,237|0,349|0,310| 0470| 2361| 2578
A2 |0,000{0,000|0,040|0040| 100,| 100,
A3 |1475(1,228]1,250| 1,200 18,02 2,35
A4 |0811|1315(0700|1,300| 15.84| 1,14
A5 | 0,418|0,537|0,360| 0560| 1611| 4,05

En la Tabla 3 se observa que la muestra A2
tiene poca actividad, por esa razon, los
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errores son altos y no aceptables; lo que nos
sugiere incrementar el tiempo de medicion
para muestras con pequefias concentraciones.

4. Conclusiones

Los andlisis por espectrometria alfa
realizados en el nuevo laboratorio de la
Division de Industria e Hidrologia del IPEN,
demuestran la capacidad para realizar
estudios con muestras ambientales, siendo la
espectroscopia alfa una de las técnicas
disponible maés sensibles para el andlisis de
rutina de particulas alfa que emiten los
nucleidos.

Los resultados obtenidos de las mediciones
realizadas en el laboratorio, pueden ser
optimizados aumentando el tiempo de
medicion, especialmente de muestras con
baja concentracion de isétopos de uranio. .

También se requiere realizar un mayor
numero de intercomparaciones con otros
laboratorios acreditados, especialmente del
extranjero para validar la calidad de los
analisis y la eficiencia del los equipos.
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Resumen

Se evaluaron cincuenta pacientes mujeres, con cancer de mama, sometidas a linfoscintigrafia
en el Centro de Medicina Nuclear IPEN-INEN. Se analizaron los siguientes factores:
estatura, peso, indice de masa corporal (IMC), edad, perimetro toracico, tamafio del tumor y
tiempo requerido para visualizar el ganglio centinela; para determinar su influencia en la
captacién y visualizacion del mismo, utilizando dosis estandar de radiotrazador, 5mCi de
Dextran marcado con Tc-99m. Se demostré que el tiempo de visualizacién del ganglio
centinela se ve afectado por los siguientes factores: edad, peso, IMC, perimetro toracico y
tamafio del tumor. Por lo tanto, éstas variables deben tomarse en cuenta al momento de la
realizacion de la linfoscintigrafia para una optimizacién de dicho procedimiento.

Anthropometric measures and nutritional indices influencing
sentinel node visualization on breast cancer patients

Abstract

Fifty female patients with breast cancer were evaluated at the Nuclear Medicine Centre
IPEN-INEN. These patients were previously scheduled for linfoscintigraphy. An analysis of
the following factors was performed: height, weight, body mass index (BMI), age, thoracic
perimeter, tumour size and time required for sentinel node identification; in order to
determine their influence on uptake and visualization of the sentinel node, using a standard
dose of radiopharmaceutical, 5mCi of Dextran labelled with Technetium-99m (Tc-99m).
This study demonstrates that weight, BMI, age, thoracic perimeter and tumour size affect
time required for sentinel node identification. The variables previously mentioned must be
considered when performing linfoscintigraphy for optimization of this procedure.

énfasis en edad, peso, talla, indice de masa

1 Introduccion corporal, perimetro tordcico y tamafio de la
En el Per0 el cancer de mama ha pasado a mama afectan la visualizacion del GC,
ocupar el primer lugar en incidencia y expresado esto como el tiempo en que tarda
mortalidad en Lima Metropolitana [1]. La en visualizarse y la visualizacion o no del
tumorectomia con biopsia del ganglio mismo. Estos factores podrian conllevar a
centinela (GC), se ha convertido en el “gold una inadecuada identificacion del GC,
estandar” en pacientes con cancer de mama ocasionando la remocion innecesaria de otros
en estadios tempranos y con ganglio linfatico ganglios linfaticos y un aumento en la
negativo a células Neoplésicas [2]. Es una morbilidad. Por otra parte, si no se logra
técnica relativamente nueva en el Perq, visualizar de manera adecuada el ganglio
menos invasiva y que presenta menor morbi- centinela seria necesario la re-inyeccion del
lidad que las técnicas convencionales [3-6]. radiofarmaco, lo que se torna deletéreo para
En el pais, es practicada en pocas el paciente y puede ocasionar ademas un
instituciones. El ganglio centinela es la gasto innecesario.

primera estacién de drenaje linfatico del

tumor y se puede visualizar empleando la 2. Metodologia

linfoscintigrafia [7]. Dada la importancia del Estudio descriptivo prospectivo, tipo serie de
empleo de la linfoscintigrafia en el casos. Se evaluaron 50 pacientes mujeres,
tratamiento del cancer de mama, surge el mayores de 18 afios, con diagndstico de
siguiente trabajo de investigacion, cuyo

objetivo es encontrar qué factores, con «
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cancer de mama en estadios TINOMO y
T2NOMO, que fueron sometidas a
linfoscintigrafia, en el Centro de Medicina
Nuclear IPEN-INEN. Las pacientes no
debian de tener antecedente de cirugia
mamaria o axilar, de cualquier tipo, ni
presentar  ganglios linfaticos  axilares
palpables al momento del procedimiento.

La adquisicion de las imagenes de
linfoscintigrafia y recaudo de datos de cada
paciente se llevaron a cabo en un dia, previa
firma de consentimiento informado. Se
emplearon dosis estandar de radiotrazador
para la realizacién del procedimiento, (5mCi
de Dextran marcado con Tc-99m). La
inyeccion en todos los casos se realizo en la
camara gamma para lograr una adecuada
cuantificacion del tiempo de visualizacion.

Se registro el flujo linfatico por apreciacion
visual y se consider6 GC a aquellos que
tuviesen hipercaptacién del radiofarmaco,
apareciendo en primer lugar en el tiempo.

Las variables utilizadas fueron edad, peso,
talla, IMC, perimetro toracico, tamafio del
tumor y tiempo de visualizacion del GC. Se
realiz6 un analisis de regresion lineal entre
las variables, siendo la variable dependiente
el tiempo de visualizacion del GC y se
determind la asociacion entre éstas, teniendo
en cuenta ademas el coeficiente de corre-
lacion de Pearson y el andlisis de covarianza.
Cada variable se expresd en porcentajes
resaltando las caracteristicas principales de la
poblacion del estudio.

3. Resultados y Discusion

Se incluy6 a 50 pacientes mujeres con cancer
de mama, cuya edad promedio fue de 50.66
afios (rango 28-80 afios). El peso promedio
de las pacientes fue de 65.64 kg (rango 46.5 a
114.0 kg), siendo la talla promedio de 1.54
m. (rango 143 a 1.73 m). El tamafio
promedio del tumor fue de 2.36 cm (rango
entre 1.0 y 4.5 cm). La medida promedio del
perimetro toracico de las pacientes del
estudio fue de 102.27 cm (rango 81.0 a 135.0
cm). El indice de masa corporal (IMC)
promedio fue de 27.28 kg/m?, (rango 20.24 a
39.41 kg/m?®). El tiempo de visualizacion
promedio del GC fue de 7.2 min (rango 2 a
25 min). Con respecto a la clasificacion del
estado nutricional segin el IMC [8] se
encontr6é que 40% (n=20) de las pacientes se
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encontraba en pre-obesidad, 34% (n=17) en
estado de normalidad y 26% (n=13), obesidad
tipo I.

Un 44% de las pacientes se encontraban en
estadio TINOMO (n= 22) y 56% en estadio
T2NOMO (n=28). En 44% (n=22) la
ubicacion del tumor estuvo localizado en la
mama derecha y en un 56% (n=28), en la
mama izquierda.

Con respecto a la localizacion del tumor
segun cuadrantes, en 54% (n=27) se localiz6
en el cuadrante supero externo (CSE), 12%
(n=6) en el cuadrante stpero interno (CSI),
20% (n=10) en el cuadrante inferior externo
(CIE), 12% (n=6) en el cuadrante infero
interno (CIl) y 2% (n=1) en la areola.

En todas las pacientes se logrd visualizar el
GC, localizado en un 100% (n=50) en la
region axilar.

Se realizo el anélisis de regresion lineal entre
las wvariables, teniendo en cuenta el
coeficiente de correlacién de Pearson ® [9] y
el analisis de covarianza (Sx,y) [10]. Se
encontré correlacién significativa entre el
tamafio del tumor (r= -0.22), el peso
(r=0.23), el perimetro toracico (r=0.14) y el
IMC (r=0.26) con respecto al tiempo de
visualizacién, como variable dependiente. La
relacion con la edad tuvo poca significancia
estadistica (r=0.03), y fue casi nula en
relacién a la talla (r=0.003). Ademas, se
encontré dependencia significativa entre el
tiempo de visualizacion y variables como
peso  (Sx,y=13.87), perimetro toréacico
(Sx,y=6.98) e IMC (Sx,y=5.80). La
correlacion fue poco significativa en relacion
a edad (Sx,y= -1.79) y tamafio del tumor
(Sx,y= -0.90), y casi nula con relacién a la
talla (Sx,y=0.001).

El cancer de mama es una de las neoplasias
malignas mas frecuentes a nivel mundial
entre las mujeres; su incidencia y mortalidad
se ha ido incrementado en los ultimos afos.
En Lima, segin el Registro de Céancer de
Lima Metropolitana en 1991[1], el cancer de
mama ocupaba el segundo lugar de
incidencia y mortalidad en mujeres, siendo el
primero el cancer de cérvix; en 1998, ocup6
el primer lugar de incidencia y mortalidad, en
Lima Metropolitana [1]. Aproximadamente el
70% de las mujeres que desarrollan cancer de
mama, no tienen factores de riesgo
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identificables [6]. El riesgo de padecer cancer
de mama aumenta con la edad (con un
periodo de mayor riesgo entre los 45 y 65
afios), menarquia precoz, menopausia tardia,
antecedentes familiares de cancer de mama,
uso de anticonceptivos, uso de terapia de
reemplazo hormonal, exposicion a radiacion
y antecedente de patologia mamaria benigna
y operada, dieta (principalmente abuso de
alcohol) e historia reproductiva
(antecedentes: nuliparidad a la fecha del
diagnoéstico, prematuridad, haber tenido un
aborto —espontdneo o inducido— y/o
presentar el primer parto a término a una
edad cercana a los 30 afios) [1,6].

Se observa también que esta neoplasia esta,
en algunos casos, asociada a otros tumores
como parte de sindromes familiares, como el
sindrome de Li Fraumeni, la enfermedad de
Cowden y el sindrome de Muir [6]. Su
etiologia no es del todo conocida, se
correlaciona con mutaciones en los genes
BRCAL1 o BRCAZ2 [6].

La mayoria de las mujeres con cancer de
mama en etapa temprana, generalmente
presentan ganglios linfaticos negativos en el
estudio histopatoldgico, y la diseccion axilar
las expone a complicaciones de una
mastectomia radical, sin ventaja aparente [3].

El principal tratamiento para el céncer de
mama es quirargico. Los estudios han
mostrado que el remover mayor cantidad de
tejido, como se hace en una mastectomia
radical, no es mas efectivo que realizar una
mastectomia radical modificada [3].

La biopsia con técnica de GC es el “gold
estandar” para el tratamiento de pacientes con
neoplasia de mama localizada en estadios
iniciales [2,11]. Esta técnica esta basada en la
teoria de Halsted, que se refiere a la
diseminacién ordenada de los tumores a
través del sistema linfatico y que tiene dos
principios béasicos: el primero, la existencia
de un drenaje linfatico ordenado y predecible;
el segundo, la existencia de células tumorales
que funcionan como filtro en un primer
relevo ganglionar [7]. Bajo esta teoria, al
hacer un analisis del GC y al resultar éste
negativo, se puede asumir que el resto de los
ganglios también lo serén, evitando asi
someter al paciente a procedimientos
quirurgicos de mayor invasividad.
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La identificacién se puede realizar mediante
linfoscintigrafia; esta técnica de imagenes se
va a ver influenciada por las caracteristicas
tanto de la paciente como la del tumor, asi
como también por el radiondclido utilizado y
la dosis inyectada. Otras variables reportadas
que influyen en la visualizacion del GC
durante la linfoscintigrafia son: biopsia
previa, edad>60 afios, presencia de tumores
no palpables y obesidad [12,13].

La linfoscintigrafia pre-operatoria, ademas de
ayudar en la deteccion del GC, muestra el
patron de drenaje linfatico del tumor primario
hacia los ganglios axilares, los de la cadena
mamaria interna o hacia los subclaviculares.
Se sabe que el patron de drenaje linfatico
varia de paciente en paciente, depende de la
ubicacion del tumor y no siempre sigue las
rutas esperadas [14].

Este procedimiento se realiza un dia previo a
la biopsia en un ambiente de Medicina
Nuclear. Consiste en inyectar un farmaco,
marcado con un radiondclido, Tc99m,
alrededor del tumor; luego, el paciente es
llevado a un detector de rayos gamma donde
el isotopo radiactivo es rastreado. Se toman
iméagenes en el momento en que se logra
visualizar el GC. Al dia siguiente se vuelve a
usar la sonda de deteccion para rayos gamma,
a fin de confirmar la identificacion del
GC[7].

Se considera como GC al primer ganglio en
acumular el trazador; en imagenes tardias, es
el de mayor actividad y con una mayor
retencion de las particulas del coloide [14].

La desventaja de este método es, que si los
tumores estan en el cuadrante stpero-externo,
la region axilar mostrara una alta radio-
actividad debido a que la inyeccion de la
sustancia radioactiva se realiza muy cerca de
la axila, lo que dificultard la ubicacion del
GC [15].

El andlisis estadistico demostré que hay una
dependencia y correlacion poco significativas
(Sx,y= -1.79 y r= 0.03) entre la edad y el
tiempo de visualizacién del GC. La literatura
muestra que la asociacion entre la edad y el
tiempo de visualizacion del GC aln no es del
todo consistente.

Se ha planteado como hipotesis que el
aumento del tejido adiposo mamario en
pacientes de edad avanzada causa una



IPEN

Informe Cientifico Tecnolégico 2010

disminucién del flujo linfatico [11]. La
pérdida del turgor del tejido mamario resulta
en una disminucion de la presion hidrostatica
intralinfatica que lleva el radioniclido hacia
el ganglio linfatico [13]. Otra de las hipotesis
planteadas es que el reemplazo de los
ganglios linfaticos por tejido adiposo
disminuye la capacidad de dichos ganglios
para retener el radiotrazador. Aun en el caso
que el radionuclido  fuese llevado
exitosamente al ganglio linfético, éste podria
no ser concentrado, debido al limitado
espacio sinusoidal que queda en un ganglio
que ha sido reemplazado por tejido graso, que
es lo que ocurre en las mujeres de mayor
edad [11,13,16]. Otros atribuyen la falta de
concentracién del coloide marcado con
radiotrazador, al nivel bajo de estrogenos que
presentan las mujeres post menopausicas y de
edad avanzada [11]. Existen reportes que
concluyen que la tasa de fallo en la
identificacion del GC aumenta en pacientes
mayores de 50 afios [12,17].

Haigh y col. encontraron que el tiempo de
transito del agente hacia el GC es mayor en
pacientes con mamas grandes y que la edad,
peso, método e intervalo de la biopsia no
tienen efecto en el tiempo de transito [18]. En
el analisis de los datos del presente trabajo se
evidencié una correlacion significativa entre
el peso (r=0.23), el IMC (r=0.26) y perimetro
torécico (r=0.14) con relacion al tiempo de
visualizacion del GC. También se encontro
una dependencia significativa entre el peso
(Sx,y= 13.87), el IMC (Sx,y= 5.80) y
perimetro toracico (Sx,y= 6.98) con respecto
al tiempo de visualizacion.

En el estudio realizado por Nos y col.,
reportaron que el IMC junto con el tamafio de
la mama eran los factores que mas afectaban
la tasa de identificacion del GC en el
intraoperatorio [19]. La asociacion entre el
IMC y la identificacion del GC es bien
conocida; sin embargo, no en todos los
estudios se ha encontrado una asociacion
entre estas variables [20]. Aln no estd muy
claro por qué un IMC elevado predispone a
una identificacion del GC, insatisfactoria. Se
ha sugerido que el mayor depdsito de tejido
adiposo con el que cuentan las personas con
un IMC elevado, produce una presion
mecanica en los ganglios linfaticos [11].

El considerar como indicador nutricional el
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IMC, tiene como limitante que no es
independiente de la estatura, considera por
igual masa magra, grasa y cantidad de liquido
extracelular (se puede ver afectado por
edemas), no toma en cuenta los cambios
constitucionales asociados a la edad, se
encuentra sesgado en casos de pacientes con
obesidad central, entre otros [21].

Goyal 'y col. reportaron asociacion
significativa entre obesidad y ubicacion del
tumor (siempre que éste no se encuentre en el
CSE), y la no localizacion del GC (p < 0.001
y p = 0.008 respectivamente) [22]. La aso-
ciacion entre localizacién del tumor y tiempo
de visualizacién es muy ambigua. Sttaalman
y col. encontraron que la localizacion medial
del tumor est4 asociada a un mayor riesgo de
no identificar el GC [11].

En el analisis del presente trabajo se encontro
una correlacion significativa entre el tamafio
del tumor (r= -0.22) y el tiempo de
visualizacién, y dependencia poco signi-
ficativa (Sx,y=-0.90). Existen reportes, como
el de Borgstein y col., donde encuentran una
correlacién significativa entre el tamafio del
tumor y un buen mapeo del drenaje linfatico,
cuando el tumor era menor a los 5 cm Brenot-
Rossi y col. también encontraron una relacién
significativa entre el mapeo axilar y el
tamafio del tumor, cuando éste era mayor a
20 mm (p= 0.059); otros investigadores no
han encontrado correlacion entre estas
variables[23]. Adicionalmente, en la litera-
tura se reporta una mayor presentacion de
cancer de mama a predominio de mama
izquierda, en una diferencia aproximada del
5% en comparacion con la mama derecha. En
el presente trabajo, se encontr6 una diferencia
del 12%, a predominio también de la mama
izquierda, esto es posiblemente atribuible al
tamafio muestral del presente estudio, frente a
los resultados expuestos en la literatura
mundial [24,25]. No se encontré datos
reportados acerca de si la presentacion del
tumor, dependiendo de la lateralizacion de la
mama, influye en la captacion y visualizacion
del GC. En el presente trabajo se encontrd
que el tiempo de visualizacién promedio en
los casos de la mama izquierda fue mayor en
comparacion con la mama derecha por 2.23
minutos; este resultado puede deberse al
mayor numero de casos encontrados con
tumor en mama izquierda; sin embargo,
puede ser motivo de estudios posteriores.
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4. Conclusiones

En la poblacion de estudio, el tiempo de
visualizacion del ganglio centinela se ve
afectado por factores como edad, peso, indice
de masa corporal, perimetro toréacico y
tamafio del tumor; no viéndose afectado por
la talla de la paciente. Las variables
anteriormente mencionadas, deberian ser
tomadas en cuenta al momento de la
realizacion de la linfoscintigrafia, para una
optimizacién de dicho procedimiento.
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Resumen

En el presente trabajo se establece la secuencia de actividades que se debe seguir para
realizar los controles microbioldgicos de la solucién de **I-loduro de Sodio no estériles de
uso oral, utilizando el método de recuento total de microorganismos en placas descritas en la
Farmacopea Americana (USP) e interpretando los resultados segun criterios de aceptacion
para preparaciones farmacéuticas y sustancias de uso farmacéutico.

Abstract

This work establishes the sequence of activities that must be followed to perform the
microbiological test the solution of Sodium lodine **!1-non-sterile oral, using the method
plate count from microorganisms described in the American Pharmacopoeia (USP) and
interpretation result based on acceptance criteria for pharmaceutical preparations and

substance of pharmaceutical grade.

1. Introduccion

El - loduro de Sodio (Na™!l), para uso
terapéutico es una solucién acuosa para
administracion oral que contiene lodo
radiactivo (**') procesado en la forma de
ioduro de sodio a partir de los productos de la
fision de uranio o irradiacién del teluro [2].

El ' se desintegra por emisién beta y
gamma asociada con periodo de semi-
desintegracion (vida media) de 8,04 dias. El
Na'®| administrada oralmente es absorbido
por el tracto gastrointestinal, luego de su
absorcién, el ioduro se concentra en las
glandulas tiroideas en mayor cantidad y en
menores concentraciones en el estomago y
glandulas salivales y es excretado por los
rifiones [5].

El Na™!l es utilizado en forma terapéutica
para el tratamiento de hipertiroidismo y en
casos selectos de carcinoma en tiroides.
Puede observarse efectos paliativos en
pacientes con carcinoma folicular o papilar
de la tiroides.

Este producto es elaborado en la Planta de
Produccion del Radiois6topos (PPR) del
Instituto Peruano de Energia Nuclear (IPEN)
y donde es sometido a rigurosos controles de
calidad cumpliendo las especificaciones sefia-
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ladas en el Manual de Calidad de
Radiofarmacia ARCAL XV (1999) vy
Farmacopea de los Estados Unidos (USP).

Para los examenes microbiologicos de
productos farmacéuticos no estériles para uso
oral se toma las especificaciones establecidas
por la USP <1111> y la metodologia de
recuento total de microorganismos aerobios
(RTMA) se realiza por el método de placas
descrita en USP <62> [3].

Asimismo, se tomaron las precauciones
necesarias para evitar la irradiacion
innecesaria del operador ocupacionalmente
expuesto que realiza actividad, tomando en
cuenta las medidas de radioproteccion del
personal.

2. Materialesy Método
2.1 Condiciones previas

Antes de realizar los ensayos se elaboré un
procedimiento de limpieza y sanitizacion del
sistema de fraccionamiento del radiofarmaco
Na'®1, de acuerdo con los siguientes pasos:

a) Encendido del sistema de ventilacion del
recinto y desalojo de todo el material que se
encuentre en el recinto de fraccionamiento
(viales, precintos, pipetas, etc.).

* Correspondencia autor: rkoga@ipen.gob.pe
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b) Si hay remanente de solucién de Na'!l,

deberd envasarse en un vial correctamente
rotulado, sellarse y evacuarse temporalmente
dentro de un recipiente apropiado blindado y
regresarla cuando el recinto este completa-
mente limpio y sanitizado.

c) Para el lavado del sistema de fracciona-
miento, inicialmente con agua bidestilada o
grado PPI (para inyeccion), se la hace pasar
por todo el sistema verificando que no

gueden residuos de las producciones
anteriores, repitiendo este paso unas tres
Veces.

d) Al término del lavado se  ingresa

aproximadamente 200 mL de una solucion
sanitizante de H,0, al 3% y se deja dentro del
sistema hasta el siguiente  proceso de
fraccionamiento.

e) Antes de realizar el siguiente proceso de
fraccionamiento se desaloja la solucion
sanitizante y se lava todo el sistema con agua
bidestilada o grado PPI por triplicado para
evitar que quede en el sistema la solucién
sanitizante.

2.2. Manipulacion, dispensado y traslado
de la muestra

Para ingresar las placas petri dentro del
recinto de fraccionamiento se confecciond un
accesorio porta placas de acrilico (Figura 1),
en la cual se ponen las placas petri vacias,
colocéndoles a cada una de ellas un disco de
plastico adhesivo y vueltas a colocar dentro
del recinto con la ayuda de una telepinza
(Figura 2).

Luego, en un vial limpio y estéril se fracciona
la muestra del radiofarmaco de Na''l con
una actividad aproximada de 3 a 5mCi y se
afora hasta obtener un volumen de 7mL.
Enseguida se rotula 6 placas petri con el lote
de la solucion Na''l, fecha y nombre del
medio de cultivo; posteriormente, el
especialista debe poner un gancho adhesivo
al centro de cada tapa y colocarlas en el
interior de las porta placas.

Enseguida, se comunica al operador para que
proceda con la apertura de la compuerta de
plomo del recinto de fraccionamiento, para
colocar la solucién de Na''l en el porta
placas con la ayuda de una pinza telescdpica
al interior del recinto de fraccionamiento,
luego se comunica al operador para el cierre
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de la compuerta.

El operador del recinto fracciona la solucion
Na'®| dentro de un vial limpio, estéril y
despirogenado con una actividad de 3 a 5
mCi agregandole entre 6 a 7 mL de solucién
reductora para homogenizar la solucion de
Na'*I con un vortex.

Luego, se saca una placa petri con la tele
pinzay se levanta la tapa a través del gancho
para agregar 1 mL aproximadamente de la
solucién de Na'*!l en el interior de la placa y
se procede a taparlo.

Finalmente, se coloca la placa petri en la
porta placa y se repite los mismos pasos para
las 5 placas subsiguientes.

Figura 1. Porta placas de acrilico, y placas petri
con disco adhesivos con ganchos de plastico de 25
mm X 25 mm.

2.3 Recuento total de microorganismos
aerobios [4]

Se agrega a la placa 15 a 20 mL de medio
Agar Digerido de Caseina y Soya (por
duplicado); luego, se mezcla mediante
movimientos circulares horario y antihorario
y se deja que el contenido se solidifique a
temperatura ambiente cubriendo los bordes
de las placas con parafilm. Luego, invertir las
placas y llevarlas a incubar durante 48 a 72
horasa 32,5°C + 2,5 °C.

Finalizada la incubacidn, se debe verificar el
crecimiento de microorganismos, contar el
namero de colonias y expresar el promedio
de las dos placas en término del nimero de
microorganismos por g o mL de muestra.

En caso de no recuperarse colonias
microbianas de las placas que representen a la
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dilucién de la muestra, expresar los
resultados como < 10 ufc por gramo o mL de
muestra.

Figura 2. Transporte de las muestras con tele

pinza al ingreso y salida del recinto de
fraccionamiento.
2.4  Recuento total de hongos

filamentosos y levaduras [4]

Agregar a la placa 15 a 20 mL de medio Agar
Sabouraud Dextrosa 0 medio Agar Papa
Dextrosa (por duplicado) y mezclar mediante
movimientos circulares horario y antihorario
y dejar que el contenido se solidifique a
temperatura ambiente cubriendo los bordes
de las placas con parafilm. Invertir la placa y
llevarlo a incubar durante 5 a 7 dias a 22,5 °C
+2,5°C.

Finalizada la incubacién verificar el
crecimiento de microorganismos, contar el
nimero de colonias y expresar el promedio
de las dos placas en término del ndmero de
microorganismos por g 0 mL de muestra.

En caso de no recuperarse colonias
microbianas de las placas que representen a la
dilucién de la muestra, expresar los
resultados como < 10 ufc por gramo o0 mL de
muestra.

2.5 Presencia de Escherichia coli [1]

Agregar a la placa de 15 a 20mL de medio
Agar MacConKey (por duplicado) y mezclar
mediante movimientos circulares horario y
antihorario y dejar que el contenido se
solidifique a temperatura ambiente cubriendo
los bordes de las placas con parafilm e
invertir la placa y llevarlo a incubar durante
24 a 48 horasa 36 °C + 2 °C.

Finalizada la incubacién verificar el
crecimiento de microorganismos, contar el
nimero de colonias y expresar el promedio
de las dos placas en término del ndmero de
microorganismos por g o por mL de muestra.
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Para productos no estériles de uso oral no
debe haber presencia de Escherichia coli.

2.6 Zona de trabajo

Debido a la volatilidad del radiofarmaco
Na'®| es necesario realizar los trabajos de
sembrado, dentro de una zona que tenga un
sistema de extraccion de aire adecuado,
evitando la contaminacion radiactiva del
ambiente y del operador. Por esa razén, se
adecu6 una caja de guantes de acrilico el cual
esta conectado al sistema de extraccion
(Figura 3) de aire que previamente atraviesa
unos banco purificadores de carbon activado,
atrapando el material radiactivo antes de ser
evacuado al medioambiente.

Figura 3. Zona de trabajo del control
microbiolégico, a) Caja de Guantes con
extraccion de aire, y b) Ladrillos de plomo para la
proteccion del operador.

2.7 Estimacion de dosis para personal
ocupacionalmente expuesto

Para la estimacion de la dosis se utiliza un
equipo dosimetro digital personal Marca
Canberra modelo Dosicard integrando con
calibracion vigente, que monitorea en forma
continua la dosis recibida por el operador
durante el trabajo. Ademas tiene una alarma
audible que permite informar al operador
cuando la dosis excede los limites permitidos.

3. Resultados y Discusion

Para implementacion de los controles
microbioldgicos de la solucidn no estéril del
radiofarmaco Na™'l para uso oral se analiz6
23 lotes de produccion, solamente en un lote
de produccién el nivel microbiano se elevo
con respecto al contenido de microorga-
nismos aerobios, debido a una mala praxis en
la limpieza y sanitizacion del sistema de
fraccionamiento; sin embargo, la cantidad de
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microorganismos aerobios estuvo muy por
debajo de las especificaciones. En lo que

respecta al contenido de  mohos
filamentos/levaduras y presencia de E. coli
siempre se mantuvo dentro de las

especificaciones.

Con respecto a la proteccidon radioldgica del
personal, la dosis absorbida promedio por el
operador es de 12,22 uSv * 6,7 por dia que
equivale al 13,6% de la dosis que debe recibir
un operador por dia de trabajo con material
radiactivo.

Tabla 1. Resultados microbioldgicos y lecturas de

4. Conclusiones

Una adecuada limpieza y sanitizacion del
sistema de fraccionamiento de la solucion de
Na'®| asegura que el producto este dentro de
los criterios de aceptacion, segun las
recomendaciones de la USP para soluciones
no estériles de uso oral.

Con respecto a la seguridad y proteccion
radioldgica del personal expuesto, el empleo
del porta-placas de acrilico, uso de tele pinzas
en el momento del traslado de las muestras y
la utilizacion de ladrillos de plomos al
momento de realizar los ensayos microbio-

dosis del operador de los diferentes lotes l6gicos representan medidas adecuadas para
analizados de la solucion no estéril de Na**'l. evitar la sobreexposicion, que nos ha

MOHOS/ _ Dosis permitido obtener en promedio una dosis
LOTE  ARROBIOS gvapuras oo Reanda equivale al 13,6% de la dosis limite que debe

——— recibir un operador por dia al trabajar con
Especificacio 200 ufc/mL <20ufc/mL Ausencia 90
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Resumen

El objetivo del presente trabajo es determinar la concentracion limite de molibdeno que
provoca un cambio de color en el aspecto final de los radiofarmacos de Tc-99m, cuyos
precursores son los agentes para radiodiagnostico (ARD). Para este estudio se seleccionaron
los ARD nacionales que contienen como agente reductor el cloruro estafioso dihidratado,
tales como: DMSA, MDP, DTPA, PPI, MAG3 y MIBI; a cada ARD se le adiciond diferentes
concentraciones de molibdeno: 100, 90, 80, 70, 60, 50, 20 y 10 ppm Mo y mediante la
técnica colorimétrica manual se observd la intensidad méaxima de color a los 5 minutos. La
concentracién limite de molibdeno que interfiere en el aspecto final de los radiofarmacos de
Tc-99m es mayor o igual a 20 ppm para el DMSA y 70 ppm para el MDP. Para los restantes
ARD, concentraciones menores o iguales a 100 ppm de Mo que puede estar presente en la
solucion de Pertecnetato de Sodio Tc-99m, no interfiere en el aspecto final de los
radiofarmacos de Tc-99m.

Abstract

The aim of this study is to determine the limit concentration of molybdenum that causes a
color change in the final appearance of *™Tc radiopharmaceuticals, whose precursors are the
agents for radiodiagnostic (ARD). For this study we selected the national ARD containing a
reducing agent stannous chloride dihydrate, such as: DMSA, MDP, DTPA, PPIl, MAG3 and
MIBI, to each ARD was added different concentrations of molybdenum, 100, 90, 80, 70, 60,
50, 20 and 10 ppm Mo and by the manual colorimetric method we observed the maximum
color intensity after 5 minutes. The limit concentration of molybdenum that interfere in the
final appearance of *"Tc radiopharmaceuticals, is more than or equal to 20 ppm for DMSA
and 70 ppm for MDP. For the others ARD, concentrations less than or equal to 100 ppm of
Mo, that may be present in the solution of Sodium Pertechnetate Tc-99m, does not interfere
with the final appearance of *™Tc radiopharmaceuticals.
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1. Introduccién

El objetivo del presente trabajo es determinar
la concentracion limite de molibdeno que
provoca un cambio de color en el aspecto
final de los radiofarmacos de Tc-99m, que
tienen en su formulacion el cloruro estafioso
como agente reductor.

A los agentes para radiodiagnostico (ARD) o
kit, tales como son el MDP, DMSA, MAG3,
DTPA, PPl y MIBI, se les adiciona una
solucion de Pertecnetato de Sodio Tc-99m
para convertirse en un radiofarmaco de
Tc-99m utilizado en el radiodiagnostico
médico.

El Mo-99 (activo) se encuentra como
contaminante en la solucién de Pertecnetato
de Sodio Tc-99m (limite permisible
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<0.15 uCi Mo-99 / mCi Tc-99m), pero
también puede estar presente el Mo-98
(inactivo); por ello la concentracion de Mo en
la solucion de Tc-99m debe ser menor de
100 ppm [1].

Se conoce que las sales de molibdeno con el
ion tiocianato, en presencia de cloruro
estafioso, forma varios complejos de
tiocianato en medio &cido, el mas intenso
coloreado es el molibdeno (V), Mo(SCN)s, de
color rojo [2].

Se ha reportado que soluciones de
Pertecnetato de Sodio Tc-99m, que estan por
debajo del limite permisible de Mo0-99 y Mo,
provocan una coloracién amarilla al

" Correspondencia autor: arobles@ipen.gob.pe
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adicionarse a un kit comercial de MDP. EI kit
contiene como componente principal el acido
metilendifosfonico 'y excipientes como
cloruro estafioso dihidratado y acido
ascorbico, en cantidad suficiente y necesaria
para producir el Medronato — *™Tc. Se
determind que el &cido metilendifosfonico y
acido ascorbico no reaccionan con el ion
molibdato (100 ppm de Mo), pero en
presencia de cloruro estafioso al 10% la
solucidn se torna amarilla [3].

La mayoria de ARD contienen cloruro
estafioso dihidratado que actia como agente
reductor para reducir al Tc-99m (VII a V,
IV, Il o I); por lo cual, es necesario
determinar la concentracion limite de
molibdeno que origina la coloracion amarilla
en cada ARD o kit que sera marcado con
Tc-99m.

La solucién de Pertecnetato de Sodio Tc-99m
contiene menos de 100 ppm molibdeno, por
ello es importante conocer la concentracion
limite de Mo que puede estar presente en
dicha solucién y que interfiere en el aspecto
final de los radiofarmacos de Tc-99m; con la
finalidad de garantizar que las imagenes
gammagrafias no estén deterioradas debido a
este contaminante, lo que puede conducir a
iméagenes erroneas.

La investigacion se realizd en los laboratorios
de la Planta de Produccién de Radioisotopos
del Centro Nuclear “RACSO” del Instituto
Peruano de Energia Nuclear.

2. Materiales y Métodos
2.1 Disefio

Se seleccion6 los ARD nacionales que
presentan como forma farmacéutica un polvo
liofilizado y que contienen como agente
reductor el cloruro estafioso. Se reviso la
formula cuali-cuantitativa de cada ARD para
identificar ~al  componente  principal,
excipientes y pH de formulacion.

Los ARD seleccionados fueron: MDP, MIBI,
DTPA, PPI, MAG3 y DMSA. Cada uno
compuesto por 8 viales del mismo lote de
produccién. Cada vial fue reconstituido con
un volumen igual de wuna solucién de
molibdeno de diferentes concentraciones, que
simula la solucién de Pertecnetato de Sodio
Tc-99m; mediante la técnica de colorimetria
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manual se observé la formacién de la mayor
intensidad del color a los 5 minutos. Para
asegurar los resultados los ARD recons-
tituidos fueron observados por tres analistas,
la formacion de color se identific6 como
resultado positivo con una cruz “+” e incolora
resultado negativo con un menos “-”.

2.2 Procedimiento experimental

Se prepar6 una solucion patrén de molibdeno
100 ppm a partir de molibdato de sodio
dihidratado y se disolvi6 con suero
fisioldgico, medio en que se encuentra la
solucion de pertecnetato de sodio Tc-99m. A
partir de esta solucion se preparé las
soluciones patrones de 90, 80, 70, 60, 50, 20

y 10 ppm.

A un vial de ARD se le retird el precinto de
seguridad, se adicion6 1 mL de la solucion de
molibdeno de 100 ppm y se agit6. Se observa
la intensidad méaxima del color a los 5
minutos. Se continud de la misma forma con
los siguientes patrones 90, 80, 70, 60, 50, 20
y 10 ppm, utilizando los viales restantes del
ARD analizado. Se procedié de la misma
manera con los otros ARD; para el caso del
MAG3 y DMSA por estar en un vial ambar
se trasvaso a un vial incoloro para observar la
coloracion.

3. Resultados

En la Tabla 1 se muestra la formula cuali-
cuantitativa por vial de cada ARD, se observa
gue el componente principal y excipientes de
cada ARD, uno de ellos el cloruro estafioso
dihidratado que actia como agente reductor y
se encuentra en rango de 0,1 a 0,6 mg por
vial. El pH de formulacion es ligeramente
acido a excepcion del DMSA que tiene un pH
2,2.

En la Tabla 2 se puede observar los
resultados  obtenidos con los ARD
reconstituidos con las diferentes soluciones
patrones de molibdeno, que simulan a la
solucidén acuosa de Tc-99m.

Los ARD que no dieron coloracion con
ninguna solucidn patrén de molibdeno fueron
el MAG3, MIBI, DTPA y PPI; en cambio el
DMSA y MDP presentaron coloracién a una
concentracion igual o mayor de 20 ppmy 70
ppm de molibdeno, respectivamente.
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Tabla 1. Formula cuali-cuantitativa por vial de

cada ARD.
ARD Cantidad pH
/ vial formulacion
MDP
Acido metilen difosfonico 6,0 mg 6,0
Acido L(+) ascorbico 0,6 mg
Cloruro estafioso dihidratado 0,6 mg
MIBI
Tetra fluoro borato tetrakis (2 | 10mg 59
metoxi isobutil isonitrilo) cobrel
Citrato sodico dihidratado 2,6 mg
Clorhidrato L-cisteina 1,0 mg
monohidratada
D-manitol 20,0 mg
Cloruro estafioso dihidratado 0,3 mg
DTPA
Pentetato calcico trisddico 20,0 mg 5,0
Cloruro estafioso dihidratado 1,0 mg
PPI
Pirofosfato de sodio. 40,0 mg 6,5
Decahidratado
Acido L(+) ascorbico 0,2mg
Cloruro estafioso dihidratado 1,0 mg
MAG3
S-Benzoil Mercapto 1,0 mg 55
acetiltriglicina
Tartrato de sodio dihidratado 40.0 mg
D-lactosa monohidratada 20,0 mg
Cloruro estafioso dihidratado 0,1 mg
DMSA
Acido meso-2,3 dimercapto 1,0 mg 2,2
succinico
Mio-inositol 50,0 mg
Acido L(+) ascorbico 0,7 mg
Cloruro estafioso dihidratado 0,2 mg

Tabla 2. Formacién de la coloracién en los

diferentes ARD.

Patron Mo | pMSA | MDP | MAG3 | MIBI | DTPA | PPI
ppm
10 - - - - - -
20 + - - - - -
50 + - - - - -
60 + - - - - -
70 + + - - - -
80 + + - - - -
90 + + - - - -
100 + + - - - -

Coloracién: positivo (+) e incoloro: negativo (--):

4. Discusién

El molibdeno forma compuestos en los cuales
presenta estados de oxidacion, 0, 2+, 3+, 4+,
5+, 6+. El molibdeno (+ 6) es reducido a (+5)
con estafio (+2) en medio é&cido,
observandose la coloracion amarilla cuando
se completa la reaccion oxido-reduccién [4]:

8H" + (M00O,)? + Sn " Mo™ + Sn*™* + H,0

Los resultados evidencian que el DMSA
presenta  coloracibn a  concentraciones
mayores o igual a 20 ppm y menores de 100
ppm de molibdeno, en este rango de
concentraciéon los reactantes guardan la
proporcion estequiométrica que se Ve
favorecida por el medio &cido (pH 2,2). A la
concentracion de 10 ppm de molibdeno, la
proporcion estequiométrica se da pero no se
observa la coloracién debido a la sensibilidad
de la técnica colorimétrica, que es hasta 20
ppm de molibdeno segun lo observado.

El MDP reconstituido presenta coloracién a
concentraciones mayores o igual a 70 ppm y
menores de 100 ppm de molibdeno, en
medio ligeramente &cido (pH 6,0). La
presencia del &cido difosfonico y 4cido
ascorbico que son facilmente oxidables,
aportan protones al medio que favorecen la
reaccion redox. A concentraciones menores
de 70 ppm de molibdeno no se produce la
coloracion, probablemente porque no se
guarda la proporcidn estequiométrica.

En el MAG3, DTPA, PPl y MiBI
reconstituidos no presentan coloracién debido
a que el medio acuoso es ligeramente acido
(pH entre 5,9 a 6,5) y no recibe aporte de
protones del componente principal vy
excipientes del ARD.

Para evitar la coloracion en los ARD
reconstituidos por adicién de la solucion de
Pertecnetato de Sodio Tc-99m, la solucion
debe contener menos de 20 ppm de Mo y no
100 ppm Mo como se reporta en la literatura

[1].

5. Conclusiones

La concentracion limite de molibdeno que
interfiere en el aspecto final de los
radiofarmacos de Tc-99m, es mayor o igual a
20 ppm para el DMSA y 70 ppm para el
MDP. Para los cuatro restantes ARD,
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concentraciones menores o iguales a 100 ppm
de Mo, no interfiere en el aspecto final de los
radiofarmacos de Tc-99m.
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Efecto del uso de un agente reductor en la estabilidad de la

solucién de Yoduro de sodio 1-131 (Na'*'1)

Eleazar Aliaga*, Bertha Ramos, José Caballero, Maria Benites, Manuel Otero, Roberto Koga

Planta de Produccién de Radioisétopos, Instituto Peruano de Energia Nuclear, Av. Canada 1470,
Lima, Peru

Resumen

El radiofarmaco Yoduro de sodio 1-131 (Na'™'l) es manufacturado en la Planta de
Produccion de Radiois6topos del IPEN empleando el método de destilacion por via seca
[1,2]. Se evalud el efecto que produce el uso del agente reductor tiosulfato de sodio en la
estabilidad postproduccion del radiofarmaco. El producto fue evaluado hasta los 30 dias post
produccién para determinar si cumple con las especificaciones técnicas establecidas en la
farmacopea americana [3], siguiendo la directiva de la Direccion General de Medicamentos,
Insumos y Drogas (DIGEMID) [4]. Los lotes del producto de baja actividad elaborados sin
la adicion de reductor presentaron baja pureza radioquimica a los 10 dias postproduccion;
mientras que los lotes producidos con tiosulfato de sodio al 0,1% presentaron una pureza
radioguimica por encima de 99% hasta los 30 dias postproduccion. Los lotes de alta
actividad elaborados sin la adicion de reductor presentaron una pureza radioquimica por
encima de 95% hasta los 21 dias; mientras que en los lotes producidos con la adicion de
reductor la pureza radioquimica se mantiene por encima de 99% en todos los casos. La
pureza radioquimica de los lotes de Na**'l mejord con la adicion de reductor, sobre todo en
los lotes de baja actividad.

Abstract

The radiopharmaceutical sodium iodide 1-131 (Na™*I) is manufacturated at the Radioisotope
Production Plant of IPEN by the dry distillation method [1,2]. The effect on the post
production stability of the radiopharmaceutical by the use of the reducing agent sodium
thiosulfate was evaluated. The radiopharmaceutical was evaluated until the 30 days post
production to determine if it meets the USP specifications [3], according to the Direccion
General de Medicamentos, Insumos y Drogas - DIGEMID directives [4]. The low activities
batches manufacturated without reducing agent showed low radiochemical purity at 10 days
post production, while that batches manufacturated with the addition of sodium thiosulfate
0,1% had a radiochemical purity over 99% until 30 days post production. Lots of high
activity manufacturated without the addition of reducing agent showed a radiochemical
purity above 95% up to 21 days, while those manufacturated with the addition of reducing
agent the radiochemical purity remained above 99% in all cases. The radiochemical purity of
the Na'*!l batches improved with the addition of reducing agent, mostly on low activities
batches.

Introduccion Se evaluaron parametros fisicoquimicos y

El 1-131 es empleado para el tratamiento
ablativo del cancer tiroideo por mas de 50
afios. La solucion de Na™'1 es producida en la
Planta de Produccion de Radioisétopos del
IPEN mediante el método de destilacién por
via seca.

En el presente trabajo se da cuenta del efecto
de la adicion del agente reductor tiosulfato
de sodio en la vida atil del Na'*!l. Para tal
efecto las soluciones de Na™'l fueron
almacenadas a una temperatura controlada de
30 + 2 °C por un lapso de 30 dias.
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nucleares como son la pureza radioquimica,
pureza radionucleidica, aspecto, pH entre
otros.

2. Experimental
2.1

Papel Whatman N°1, metanol, bicarbonato de

Materiales

sodio, tiosulfato de sodio, cadena de
espectrometria  multicanal de germanio
hiperpuro, cadena de  espectrometria

- Correspondencia autor: ealiaga@ipen.gob.pe
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monocanal de yoduro de sodio, calibrador de
dosis Capintec, estufa Memmert.

2.2 Método

La vida util del producto fue evaluado
mediante un estudio de estabilidad a largo
plazo donde se controld las concentraciones
extremas del producto: 129,5 y 5550 MBq
(3,5 y 150 mCi), envasados en envase de
vidrio de borosilicato tipo | con tapén de
clorobutilo y precinto de seguridad de
aluminio y almacenados a una temperatura
controlada de 30 = 2 °C y con una humedad
relativa ambiental, para verificar que
cumplan con las especificaciones detalladas
en la Farmacopea Americana. Se evaluaron
dos tipos de soluciones de Yoduro de sodio
[-131. Una solucién fue preparada en
bicarbonato de sodio al 5%; mientras que a la
otra solucion se le adicion6 ademas tiosulfato
de sodio al 0,1% como reductor. La
identificacion 'y pureza radionucleidica
fueron evaluadas en una cadena de
espectrometria  multicanal de germanio
hiperpuro, la valoraciéon radionucleidica se
realiz6 en un calibrador de dosis calibrado. El
pH fue medido con tiras indicadoras y la
presencia de teluro fue evaluada mediante la
reaccion de precipitacion con sulfuro de
sodio utilizando una solucion estandar de
teluro de 10 ppm. La pureza radioquimica se
determind mediante cromatografia ascen-
dente en papel Whatman N° 1, empleando
como solvente metanol al 85%.

Tabla 1. Parametros nucleares y fisicoquimicos.

Sin Reductor Con Reductor
Parédmetro |Especific Baja Alta Baja Alta
Actividad|Actividad| Actividad | Actividad
VRN (%) [90a110%| 102.55 101.62 99.77 100.46
PRN (%) >99.90 | >99.99 >99.99 >99.99 >99.99
0.3615a
IRN (Mev) 0.3665 0.3644 0.3645 0.3641 0.3642
pH 75-11.0( 9.00 9.2 9.13 9.13
Teluro <10 <10 <10 <10 <10
VRN, PRN, IRN: valoracién, pureza e identificacion
radionucleidica, respectivamente.
3. Resultados y Discusién

Los parametros evaluados son mostrados en
las tablas 1y 2. Los parametros graficados en
la Tabla 1 no muestran mayor variacion a lo
largo del tiempo evaluado (30 dias) y se
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mantienen dentro de las especificaciones. En
la Tabla 2 se muestra los valores de la pureza
radioquimica del producto manufacturado
con y sin reductor.

En el caso de la solucion sin reductor, se
observa una disminucion de la pureza
radioguimica en el tiempo, siendo mas
notorio en la solucién de baja actividad que
decae por debajo de 95% a los 10 dias post
produccion, llegando a 26% a los 30 dias;
mientras que en la solucién de alta actividad,
la pureza radioguimica se mantiene por
encima de 95% hasta los 21 dias y decae a
93% a los 30 dias postproduccidn.

En el caso de la solucion con adicion de
reductor la pureza radioquimica disminuye
muy ligeramente en el tiempo, mante-
niéndose por encima de 99% (Figura 1).

Tabla 2. Pureza radioquimica (%) de Na™1, con
y sin reductor.

Dias post Sin Reductor Con Reductor
produccion  Baja Alta Baja Alta
Actividad | Actividad | Actividad | Actividad
0 99.78 99.66 99.94 99.94
10 82.56 97.15 99.93 99.99
21 35.09 95.78 99.88 99.69
30 26.44 93.09 99.87 99.52
12
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Figura 1. Pureza radioquimica.

4, Conclusiones

- La adicion del reductor de tiosulfato de
sodio al 0,1% aumenta la vida dtil de la
solucion de Yoduro de sodio 1-131 al
mantener la pureza radioquimica por encima
de 95% hasta los 30 dias postproduccion,
tanto en las soluciones de baja y alta
actividad, siendo mas notorio en los de
actividades bajas.
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- Los deméas pardmetros evaluados se
mantienen estables durante el periodo de
estudio, tanto en la soluciéon sin reductor
como en la que se adiciona reductor.
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Célculo de la incertidumbre del kerma en aire en la superficie de
entrada de pacientes en radiologia
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Resumen

La implementacion de los niveles de referencia ha permitido optimizar la proteccion de los
pacientes en radiologia diagndstica. Para determinar los valores de los niveles de referencia
se calcul6 el kerma en aire en la superficie de entrada a partir de las medidas de rendimiento
de los tubos de rayos X y con dosimetros TLD ubicados en los pacientes. Para saber si los
valores del kerma en aire en la superficie de entrada, obtenidos por los dos métodos, son
consistentes y que sus diferencias no se deben a errores sistematicos, es necesario conocer su
incertidumbre. En este trabajo se presenta una metodologia para la estimacion del kerma en
aire en la superficie de entrada y su incertidumbre. En el analisis se considerd la repetibilidad
de las medidas, el posicionamiento de la camara de ionizacion, la repetibilidad del mAs y del
kV, la estabilidad y resolucion del instrumento, la calidad de la radiacion, la incidencia de la
radiacion, el tamafio de campo y la homogeneidad del campo, el factor de calibracion del
equipo, la medicion de la temperatura y de la presion, el ajuste de la curva del rendimiento,
el factor del retrodispersién y la distancia foco-paciente. Para radiografias de torax en
pacientes adultos se obtuvo una incertidumbre expandida (k=2) del 24%.

Abstract

The implementation of reference levels has improved the protection of patients in diagnostic
radiology. To determine the values of the reference levels, air kerma in the entrance surface
is calculated from the X- ray tubes yield measurements and from TLD dosimeters placed in
the patients. To know if the values of air kerma at the entrance surface obtained by the two
methods are consistent and that their differences are not due to systematic errors, it is
necessary to know their uncertainty. This paper presents a methodology for estimating the air
kerma at the entrance surface and the uncertainty. The analysis considered the repeatability
of the measurements, the positioning of the ionization chamber, the repeatability of mAs and
kV, the stability and resolution of the instrument, the quality of radiation, the incidence of
radiation field, the size and homogeneity of the field, the equipment calibration factor, the
measurement of temperature and pressure, the adjustment of the vyield curve, the
backscattering factor and the focus-patient distance. An expanded uncertainty (k = 2) of 24%
was obtained for chest radiographs in adult patients.

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

1. Introduccion

La dosis recibida por los pacientes de
radiologia diagndstica es la contribucién mas
grande a la dosis colectiva y el uso de los
niveles de referencia ha demostrado ser una
herramienta atil para la optimizacion de la
proteccion del paciente. En los ultimos afios
el Perl ha participado en un proyecto
auspiciado por el Organismo Internacional de
la Energia Atdmica, para determinar los
valores nacionales de los niveles de
referencia para exdmenes de térax, columnay
mamografia, realizados a pacientes en
radiologia.
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Los valores de los niveles de referencia se
establecen para un tipo de pacientes u
Organos y para determinados parametros
técnicos. Se expresan en la magnitud kerma
en aire en la superficie de entrada para
examenes de térax y columna, asi como en la
magnitud dosis glandular para examenes de
mamografia [1].

En la préctica, el kerma en aire en la
superficie de entrada y la dosis glandular
pueden ser estimadas a partir de medidas de
kerma en aire incidente, obtenidas por
métodos ionométrico, de estado sélido y de
simulacion, a cierta distancia del tubo de

) Correspondencia autor: tbenavente@ipen.gob.pe
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rayos X, modificados por coeficientes de
conversion y factores de retrodispersion.
[2,3].

En el presente trabajo se presenta una
metodologia para estimar el kerma en aire en
la superficie de entrada del paciente y su
incertidumbre, en los examenes realizados a
pacientes en radiologia diagnostica. Para
medir el kerma en aire incidente se utilizaron
camaras de ionizacion y para realizar el
control de calidad de los resultados se
ubicaron dosimetros termoluminiscentes en la
superficie de los pacientes.

En el andlisis de la incertidumbre se
considerd la repetibilidad de las medidas, el
factor de calibracion, el posicionamiento, la
repetibilidad, la resolucién y la estabilidad de
los instrumentos, la calidad de la radiacion, el
angulo de incidencia, el tamafio y la
homogeneidad del campo de radiacion, asi
como, la incertidumbre debido a la
temperatura, presion, modelo de ajuste, factor
del retrodispersion y distancia foco-paciente.

2. Método Experimental

En la dosimetria del paciente en radiologia
general se utilizd la magnitud kerma en aire
en la superficie de entrada, K., obtenida a
partir del rendimiento del tubo de rayos X
corregido por la distancia y la retrodispersion.
El rendimiento de un tubo de rayos X, Y, esta
dado por,

K(d)

Y()="3

M)

donde, K(d) es el kerma en aire medido a una
distancia, d, del foco y Py, es la carga del tubo
durante la exposicidn.

Los valores de rendimiento obtenidos para un
rango de tensiones y carga aplicadas al tubo
de rayos X, empleados en la exposicion de
los pacientes, fueron ajustados a la siguiente
funcion potencial,
Y'(d)=aUu" )
donde, a y b son parametros de ajuste

obtenidos por minimos cuadrados y U es la
tension aplicada.

Por lo tanto el kerma en aire en la superficie
de entrada del paciente estimado a partir de
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rendimientos interpolados esta dado por la
siguiente expresion,
2

b d

K, =aUu Plt d—t B (3)
FID ‘P

donde, derp Y tp es la distancia del foco del
tubo al soporte del paciente y el espesor del
paciente, respectivamente. B es el factor de
retrodispersion.

Para la estimacion de la incertidumbre del
kerma en aire en la superficie de entrada se
utilizaron datos de las mediciones realizadas
en el desarrollo del proyecto. Se utilizaron
equipos de rayos X de radiologia general y
camaras de ionizacion Radcal-4095, para la
generacién y deteccion de los rayos X.
Primero se estimd la incertidumbre de Y(d)
obtenido experimentalmente y luego se
estimd la incertidumbre del K, utilizando los
datos registrados de los pacientes. EI
procedimiento utilizado para la estimacion de
las incertidumbres se realizd de acuerdo con
las recomendaciones de la 1ISO [4,5].

Empleando la relacion (1) se obtuvo el
rendimiento midiendo el kerma en aire a una
cierta distancia del foco, para una carga y
tensién aplicada al tubo de rayos X. Por ello,
se consideraron las incertidumbres debido a:
repetibilidad, calibracién y estabilidad a largo
plazo de los medidores de kerma y tensién;
repetibilidad y resolucion de la distancia foco
detector; linealidad y estabilidad de la carga
aplicada al tubo. Para el medidor de kerma
también se considerdo la calidad de Ia
radiacion y la correccion debido a los
cambios en la temperatura y la presién, con
respecto a las condiciones de referencia.

Los rendimientos medidos se ajustaron a la
funcion indicada en la relacion (2) para
estimar posteriormente el rendimiento en un
examen en particular. Utilizando la relacion
(3) se determind el kerma en aire en la
superficie de entrada en la superficie del
paciente y para la estimacion de su
incertidumbre se considero: la incertidumbres
del rendimiento; la linealidad y estabilidad de
la carga aplicada al tubo; la repetibilidad y
resolucion de la distancia foco - superficie
del paciente; y el factor de retrodispersion.
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3. Resultados

En la Tabla 1 se indican los resultados de las
incertidumbres de cada una de las fuentes que
contribuyen a la incertidumbre combinada del
rendimiento.

En la Tabla 2 se indican los resultados de las
incertidumbres de cada una de las fuentes que
contribuyen a la incertidumbre del kerma en
aire en la superficie de entrada. En la Figura
1 se muestra la incertidumbre combinada y de
las respectivas contribuciones.

Tabla 1. Incertidumbre relativa combinada del rendimiento.

No. Magnitud Valor U k Distribucion CS l(J(y:)e)'
1 K (LGyY) 1000 3.7
Repetibilidad 10 10 1 Normal 1 1.0
Calibracion 1.00 0.06 2 Normal 1 3.0
Calidad del haz 1.00 0.03 1.73 Rectangular 1 1.7
Estabilidad 1.00 0.01 1.73 Rectangular 1 0.6
Presion 1.00 0.01 1.73 Rectangular 1 0.6
Temperatura 1.00 0.02 1.73 Rectangular 0.07 0.1
2 U (kVv) 70.0 9.5
Repetibilidad 3 3 1 Normal 2 8.6
Calibracion 1.00 004 2 Normal 2 4.0
Estabilidad 1.00 0.01 1.73 Rectangular 2 1.2
3 d (m) 1.000 1.0
Repetibilidad 1.000 0.005 1 Normal 2 1.0
Resolucion 1.000 0.001 1.73 Rectangular 2 0.1
4 Pyt (MAS) 424 3.7
Repetibilidad 1.00 0.04 1.73 Rectangular 1 2.3
Linealidad 1.00 0.05 1.73 Rectangular 1 2.9
Y (UGYy/mAS) 23.6 Incertidumbre combinada Uc = 11

Tabla 2. Incertidumbre relativa combinada y expandida del kerma en aire en la superficie de entrada.

No. Magnitud Valor U k  Distribucion ~ CS tjo/;e)'
1 Y (UGy/mAs) 23.6 11
2 derp -t (M) 1.000 1.0

Repetibilidad 1.000 0.005 1 Normal 2 1.0
Resolucion 1.000 0.001 173  Rectangular 2 0.1

3 P (MAs) 42.4 3.7
Reproducibilidad 1.00 0.04 1.73  Rectangular 1 2.3
Estabilidad 1.00 0.05 1.73  Rectangular 2.9

4 B 1.36 0.08 1.73 Rectangular 1 34
Ke (LGY) 1000 Incertidumbre combinada Ue = 12
Incertidumbre expandida (k =2) U= 24

4. Conclusion

En la Tabla 1 se muestran que la mayor
contribucioén a la incertidumbre del kerma en
aire se debe a las incertidumbres del factor de
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calibracion del instrumento y de la calidad
del haz. Asimismo, la mayor contribucion a
la incertidumbre de la tensién de tubo
incertidumbres se deben al factor de
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calibracion del medidor de kV y a la
repetibilidad de las medidas.
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Figura 1. Contribucién de las diferentes magni-
tudes a la incertidumbre combinada del kerma en
aire en la superficie de entrada.

Los resultados de la Tabla 2 muestran que la
incertidumbre del rendimiento es 11% y es la

componente mas importante de la
incertidumbre combinada del kerma en aire
en la superficie de entrada. Las

contribuciones de las incertidumbres de la
reproducibilidad y estabilidad de carga
aplicada al tubo de rayos X y del factor de
retrodispersion contribuyen por igual a la
incertidumbre del kerma en aire en la
superficie de entrada. Para radiografias de
térax en pacientes adultos se obtuvo una
incertidumbre expandida (k=2) del 24%.

En la Figura 1 se muestran las contribuciones
de los diferentes componentes de la
incertidumbre y se pueden apreciar los
factores que mas contribuyen y sobre los que
debe realizar un mayor control a fin de
disminuir la incertidumbre combinada.

El Laboratorio Secundario de Calibraciones
Dosimétricas del IPEN realizo el control de
calidad de los valores kerma en aire en la
superficie de entrada, obtenidos mediante el
método expuesto en este trabajo. Este
consistio en ubicar dosimetros termolu-
miniscentes (TLD) sobre la superficie del
paciente para estimar kerma en aire en la
superficie de entrada, durante la exposicién.

En la comparacion de los resultados se
encontraron diferencias de hasta el 100%,
debido al numero de pardmetros que
intervienen en los dos métodos. El
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conocimiento de la incertidumbre del kerma
en aire en la superficie de entrada permite
saber si los resultados obtenidos por los dos
métodos son consistentes 'y que sus
diferencias no se deben a errores
sistematicos.
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Estabilidad de los estandares del Laboratorio Secundario de Calibraciones
Dosimétricas (LSCD) del Instituto Peruano de Energia Nuclear (IPEN)
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Resumen

El Laboratorio Secundario de Calibraciones Dosimétricas del IPEN (LSCD/IPEN), mantiene
los estandares para radioterapia, radiodiagndstico y radioproteccion. Estos consisten de
camaras de ionizacion trazables al BIPM (Oficina Internacional de Pesas y Medidas). Para
asegurar su integridad y buen desempefio en el tiempo se realizan pruebas de estabilidad en
periodos mensuales, utilizando fuentes de “°Sr. Los resultados de las pruebas realizadas en el
afio 2010 son satisfactorios debido a que las variaciones de las respuestas de los estandares
son inferiores a 0,2%. La tolerancia indicada por el fabricante de los estandares es 0,5%.

Standards stability of the Secondary Standard Dosimetry Laboratory (SSDL)
of the Peruvian Institute of Nuclear Energy (IPEN)

Abstract

The Secondary Standard Dosimetry Laboratory (SSDL) of the IPEN (Peruvian Institute of
Nuclear Energy) keeps standards for radiotherapy, radio diagnosis and radioprotection.
These standards include ionization chambers traceable to the BIPM. To assure their integrity
and good performance through time, stability tests are made monthly, using 90Sr sources.
The results of the tests made in 2010 are satisfactory because the variations of the standards
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response are below 0,2 %. The tolerance indicated by the standards manufacturer is 0,5 %.

1. Introduccion

El LSCD/IPEN es un laboratorio de

metrologia y dosimetria de radiaciones
ionizantes, encargado de  establecer los
estdndares de medida, mantener su
integridad, trazabilidad y diseminar sus

unidades. También realiza las calibraciones
dosimétricas a nivel nacional en radioterapia,
radiodiagnéstico y radioproteccion [1].

El estandar de radioterapia mide la magnitud
dosis absorbida en agua, D, y se emplea para
calibrar los dosimetros clinicos utilizados en
los centros de radioterapia para medir las
dosis suministradas a los pacientes con
neoplasias.

El estandar de radiodiagndstico mide la
magnitud kerma en aire, K,, y se emplea para
calibrar medidores de dosis, tales como
camaras de ionizacion y detectores de estado
solido, utilizados en dosimetria de pacientes
y el control de calidad de equipos de rayos X
convencionales y especiales.

El estandar de radioprotecciéon mide la
magnitud kerma en aire, K, Yy permite
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calibrar instrumentos utilizados en vigilancia
ocupacional personal y ambiental, en las
diferentes  préacticas con  radiaciones
ionizantes.

2. Pruebas de estabilidad

Las pruebas de estabilidad forman parte del
aseguramiento de calidad implementado en el
LSCD/IPEN vy consisten fundamentalmente
en irradiar periédicamente los estandares,
manteniendo las mismas condiciones
geométricas de irradiacion.

Para realizar las pruebas de estabilidad se
requiere de un electrometro, una cdmara de
ionizacién, una fuente radiactiva, un porta-
fuente y medidores de temperatura y presion.
En la Figura 1 se observa el arreglo para
realizar la prueba de estabilidad del estandar
de radioproteccion [2].

Los estandares del LSCD/IPEN son camaras
de ionizacidn, calibradas periddicamente en
el laboratorio del Organismo Internacional de
Energia Atdmica (OIEA) y trazables al

) Correspondencia autor: tbenavente@ipen.gob.pe
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BIPM. Las incertidumbres expandidas (factor
de cobertura k = 2), de sus factores de
calibracion son 1,9 %, 1,6 %y 5,0 % para las
camaras de radioterapia, radiodiagndstico y
radioproteccion, respectivamente. Las incerti-
dumbres expandidas de los factores de
calibracion de los electrometros son menores
a 0,2 %.

Figura 1. Arreglo para realizar la prueba de
estabilidad del estandar de radioproteccion.

Para realizar las lecturas de carga eléctrica,
se colocan las cdmaras de ionizacién en un
porta fuente o en la cavidad de una fuente
radiactiva de chequeo. En estas pruebas se
utilizaron fuentes de radiacion beta de *Sr
con actividades entre 20,0 MBq y 33,3 MBq.

Posterior a la calibracion de los estandares se
realizan mediciones de carga eléctrica, a fin
de establecer valores de referencia (Qy). Estas
mediciones son realizadas en condiciones
recomendadas por el fabricante.

Para conocer la estabilidad de los estdndares
a mediano y largo plazo, se realizan
mensualmente mediciones de carga eléctrica,
bajo las mismas condiciones de referencia.
Los valores medios de las mediciones de
carga eléctrica (Q), son corregidos por los
factores de decaimiento radiactivo de la
fuente y de variacion de densidad del aire de

la camara de ionizacion. El indicador de
estabilidad () es:
.. @-Q) 0
Q

3.

En el afio 2010 se realizaron 44 pruebas de
estabilidad a los estandares del LSCD/IPEN.
En las Tablas 1 y 2 se indican los resultados

Resultados y Discusion

€ (%)
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de los errores (¢) de las cargas eléctricas
medidas en cada prueba y de sus incerti-
dumbres expandidas (U).

Tabla 1. Errores relativos e incertidumbres expandidas
de los estandares de radioterapia PTW 30001 y 23342.

£ (%) + U (%)

Mes
PTW 30001 PTW 23342

1 [-010 + 0,04 [-003 £ 0,10
2 |-013 + 004|003 * 008
3 |-013 + 004 |-009 * 0,10
4 |-013 + 004|000 % 0,10
5 |-004 + 005|015 * 0,06
6 |-010 + 004|006 * 0,07
7 |-005 + 004|006 * 0,09
8 |-017 + 004|006 + 008
9 |-017 + 004|009 * 0,08
10 |-0,16 + 0,05 | 0,09 + 0,07
11 |-0,17 + 0,04 | 0,09 * 0,07

Tabla 2. Errores relativos e incertidumbres expandidas
de los estandares de radiodiagndstico PTW 32002 y
radioproteccion PTW 77337.

£ (%) + U (%)
Mes
PTW 32002 PTW 77337.
1 0,00 + 0,18 |-0,21 + 0,13
2 0,00 + 0,28 | 0,09 + 0,12
3 -0,08 + 0,07 | 0,08 + 0,13
4 0,08 + 0,07 | 0,09 + 0,13
5 0,08 + 0,07 | 0,09 + 0,12
6 0,00 £ 0,070,115 + 0,13
7 0,08 + 0,07 | 0,06 £ 0,12
8 0,08 + 0,07 | 0,06 + 0,13
9 0,08 + 0,07 |05 + 0,13
10 0,08 + 0,070,121 + 0,12
11 0,08 + 0,07 0,11 + 0,12
0.5
®PTW 30001
®PTW 23342
w TI,7i131EEE
ti1i 3% 534
-0.5
0O 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
mes

Figura 2. Distribucién de los errores relativos de la
carga eléctrica de los estandares de radioterapia PTW
30001y PTW 23342.
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En las Figura 2 y 3, se muestra la distribucion
de los errores de la carga eléctrica, para los
estandares de radioterapia, radiodiagnostico y
radioproteccion. En ambos casos se observa
que los errores son menores que el 0,2 %.

0.5

® PTW 32002
® PTW 77337

SSEREERES
RI% I 1 1

0.0

0 1 2 3 4 5 6 7 8
mes

9 10 11 12

Figura 3. Distribuciéon de los errores relativos de la
carga eléctrica de los estandares de radioproteccion
PTW 32002 y de radiodiagndstico PTW 77337.

4. Conclusiones

Los resultados de las pruebas de estabilidad
realizadas durante el afio 2010 son
satisfactorios, debido a que las variaciones de
las respuestas respecto al valor de referencia
son inferiores al 0,2 %, garantizando de esta
manera que los medidores de radiacidn
calibrados con estos estandares, proporcionan
medidas confiables y trazables al BIPM.
Asimismo, se cumple con la tolerancia
indicada por el fabricantes de los estandares
que indica debe ser menor al 0,5 % [3].

Por otro lado, el LSCD participa en el
programa de intercomparacién postal, en
donde se utilizan estos estdndares para
obtener la magnitud requerida (Dosis
absorbida en agua o kerma en aire) y luego
irradiar dosimetros TLD que van a ser leidos
en el OIEA, los resultados estan por debajo
del 5,0 %.
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Salvaguardias nucleares aplicadas al reactor nuclear de investigacion RP-10
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Resumen

En esta publicacion se muestra la aplicacion del sistema de salvaguardias nucleares, su
evolucion y estado actual en el reactor nuclear de investigacion RP-10, basado en los
materiales nucleares que dispone y teniendo en cuenta los objetivos de asegurar que su uso y
las actividades nucleares que de ella se deriven sean desarrolladas con fines pacificos de la
energia nuclear, dentro del marco juridico que tiene como base los diversos tratados
internacionales orientados a garantizar la no proliferacion de armas nucleares.

Abstract

This publication shows the application of nuclear safeguards system, its evolution and
current status in the nuclear research reactor RP-10, based on available nuclear material and
taking into account the objectives of ensuring that their use and nuclear activities that this
results are developed for peaceful purposes of nuclear energy within the legal framework
that is based on the various international treaties aimed at ensuring non-proliferation of

nuclear weapons.

1. Introduccion

El reactor nuclear RP-10 es una fuente de
neutrones que permite desarrollar usos
pacificos de la energia nuclear, como la
produccién de radioisdtopos para uso médico,
industrial, investigacion y desarrollo, asi
como para la capacitacion y entrenamiento de
recursos humanos [1]. Con estos propdsitos
en el Centro Nuclear RACSO se maneja
material nuclear significativo que podria ser
desviado para otros usos.

El Per( ha suscrito y ratificado tratados para
contribuir a la no proliferacion de armas
nucleares y el uso exclusivo para fines
pacificos del material y las instalaciones
nucleares [2,3]; por consiguiente, se impone
la aplicacion de un sistema de salvaguardias
bajo la responsabilidad del Organismo
Internacional de Energia Atdmica (OIEA)
mediante un acuerdo bilateral.

Las salvaguardias se utilizan para verificar el
cumplimiento del tratado, mediante inspec-
ciones dirigidas por los expertos del OIEA.
El tratado fomenta la cooperacion e igualdad
de acceso a la tecnologia nuclear a los
Estados signatarios, al tiempo que las
salvaguardias evitan la desviacion de material
fisionable hacia usos bélicos.

El Instituto Peruano de Energia Nuclear
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(IPEN) es el 6rgano encargado de promover
las aplicaciones pacificas de la energia
nuclear y las acciones de control en el
pais [4]; con esta finalidad, dentro de su
estructura fiscalizadora cuenta con la Oficina
Técnica de la Autoridad Nacional (OTAN)
[5], entidad responsable de dar viabilidad al
régimen de no proliferacién nuclear a nivel
nacional (Figura 1). A su vez el Departa-
mento de Normas y Autorizaciones tiene a su
cargo la preparacion, revision y aprobacion
de las normas sobre salvaguardias y
proteccidn fisica de los materiales nucleares;
asimismo, el Departamento de Control de
Instalaciones y Salvaguardias se encarga de
las inspecciones rutinarias y especiales de
salvaguardias del material nuclear asi como
la proteccion fisica de las instalaciones y los
materiales nucleares.

En el reactor RP-10 se realizan actividades
usando material fisil (*°U) sujeto a
salvaguardias, o que obliga a contar con un
conjunto de medidas para garantizar que no
se produzca un desvio del material nuclear
para usos no declarados [6]. Estas medidas
son obligatorias y requeridas para la licencia
de operacion a fin de asegurar que las

- Correspondencia autor: rarrieta@ipen.gob.pe
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actividades del reactor sean desarrolladas
conforme a los fines autorizados y de acuerdo
con los objetivos de las salvaguardias
nacionales contempladas en el reglamento de
salvaguardias [7,8].

En este trabajo se expone la aplicacion del
sistema de salvaguardias, su evolucién y la
situacion actual en el reactor RP-10.

Figura 1. Soporte del de

proliferacion nuclear.

régimen no

2. Desarrollo

Para la aplicacion de las salvaguardias en el
reactor RP-10 es necesario conocer su
evolucion en el contexto mundial para luego
indicar como se ha ido aplicando a nuestra
instalacion [9].

La evolucidn de las medidas de salvaguardias
tiene tres etapas:

2.1 Etapa 1: Salvaguardias clasicas

Es aplicada directamente por el OIEA, cuyas
caracteristicas principales son:

- Su propdsito es impedir la proliferacion de
armas nucleares.

- Es supervisado por los inspectores del
OIEA, en colaboracion con especialistas de la
OTAN.

- En Latinoamérica y el Caribe las medidas
de salvaguardias se aplican en colaboracion
con la Organizacion para la Proscripcion de
las Armas Nucleares en América Latina
(OPANAL) [3].

El OIEA promueve tres tipos de acuerdos:

- Tipo INFCIRC/66: Empleado para
instalaciones o actividades especificas dentro
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de un Estado. Estos acuerdos son suscritos
también por Estados que no ratificaron el
Tratado de no proliferacion de armas
nucleares (TNP) como la India, Pakistan,
Israel entre otros, pero que si tienen
sometidos todos, o parte de sus instalaciones
0 actividades a las salvaguardias del OIEA.

- Tipo INFCIRC/153[10]: Acuerdo de
alcance global incluye dentro de su ambito de
aplicacion a todas las instalaciones y
actividades de un Estado. Son suscritos por
los Estados no poseedores de armas nucleares
firmantes del TNP.

- Otros acuerdos, como los de ofrecimiento
voluntario son firmados con los Estados
poseedores de armas nucleares que son parte
del TNP, para la aplicacion de las
salvaguardias a determinadas instalaciones o
actividades de uso civil y el de los Estados
que utilizan pequefias cantidades de
materiales nucleares para concertar con el
OIEA un Protocolo de Pequefias Cantidades,
gue permite dejar sin efecto algunas de las
obligaciones  derivadas  del modelo
INFCIRC/153.

2.2 Etapa 2: Protocolo adicional

El descubrimiento de algunos programas
encubiertos para proliferacion  nuclear,
adicionados a otros factores geopoliticos,
hizo que la comunidad internacional
considere conveniente reforzar el sistema de
salvaguardias clésicas del OIEA, originando
el INFCIRC/540 [11] como un modelo de
acuerdo basado en un Protocolo Adicional a
los acuerdos de salvaguardias completas de
tipo INFCIRC/153. El Protocolo Adicional
refuerza el sistema de salvaguardias clasicas
mediante:

« Informacion adicional sobre instalaciones
nucleares y sobre actividades relacionadas
con el ciclo de combustible nuclear,
incluyendo aquellas en las que no se utiliza
material nuclear.

* Reforzando el derecho de acceso de los
inspectores del OIEA a cualquier lugar dentro
de los emplazamientos nucleares y aquellos
lugares en los que se desarrollan actividades
sujetas a declaracion.

La nueva modalidad de acceso de los
inspectores del OIEA, denominada “acceso
complementario” para distinguirla de las
inspecciones de salvaguardias estipuladas en
los acuerdos suscritos, los habilita acceder a
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cualquier lugar dentro de los emplazamientos
nucleares con un preaviso de 24 horas, que
gueda reducido a 2 horas cuando se solicitan
en el curso de wuna inspeccion de
salvaguardias. El preaviso puede ser inferior
si los inspectores del OIEA consideran que es
necesario para el cumplimiento de la mision.

2.3 Etapa 3: Salvaguardias integradas

Es la combinacion de todas las medidas de
salvaguardias que dispone el OIEA para un
Estado en particular con el fin de optimizar
su aplicacion.

Su aplicacion permite ampliar la "meta de
oportunidad" o plazo de tiempo minimo, que
se considera necesario para la fabricacion de
armas u otros dispositivos explosivos
nucleares con los materiales declarados para
uso pacifico, favorece wuna reduccién
significativa de la frecuencia de inspeccion
de las instalaciones sometidas a control.

Para que el OIEA asuma la aplicaciéon de
salvaguardias integradas en un Estado es
requisito imprescindible, la puesta en practica
de un Protocolo Adicional a los acuerdos de
salvaguardias [12], ademas de una evaluacion
de la informacion declarada con arreglo a
dicho Protocolo.

Sobre la base de la constatacion de la
ausencia de materiales y actividades no
declaradas el OIEA puede redefinir los
parametros de aplicacion de las medidas de
salvaguardias para reducir la intensidad de
inspeccion, de manera que pueda destinar el
grueso de sus recursos hacia otros Estados en
donde no se haya podido constatar tal
circunstancia.

3. Resultados

La aplicacion de las medidas de
salvaguardias en el reactor RP-10 se ha
realizado e implementado por el plantel de
operacion, en funcién de las exigencias de la
OTAN vy en base a los acuerdos suscritos con
el OIEA[13].

3.1 Requerimientos OTAN
Segln [11], para su cumplimiento se exigen:

- El material nuclear y las actividades
relacionadas con su uso deben cumplir con el
reglamento de salvaguardias.

- EI movimiento de material nuclear, dentro
de la instalacidn, debe estar registrado.
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- Debe llevarse un registro con la cantidad de
material nuclear presente en cada area de
medicién: Almacén de elementos combus-
tibles frescos, nlcleo y pileta auxiliar.

- Cada elemento combustible debe tener un
registro donde se muestre la fecha de
recepcion, fechas de movimientos dentro del
area de balance y dentro del punto de
medicion y el quemado.

- Las transferencias de materiales nucleares
hacia o desde la instalacion, debe ser
notificado a la OTAN en un plazo no mayor
a 5 dias de producida la trasferencia.

- Anualmente debe efectuarse un inventario
fisico del material nuclear, informandose a la
OTAN sobre el resultado del mismo.

Todas estas medidas son complementarias
con otras disposiciones dispuestas en [14].

3.2 Organizacion

En base a [10] se constituy6 una organizacion
sencilla, con las siguientes caracteristicas:

- Sistema de contabilidad y control de
elementos combustibles de la instalacion
nuclear: reactor nuclear RP-10.

- Responsable: Jefe del Reactor. Con el
soporte de los supervisores y oficiales de
radio proteccion (Figura 2).

- Tipo de material nuclear: Elementos
combustibles enriquecidos al 20% en **°U.

- Actividades fisicas de control: Recuento e
identificacion.

- Area de Balance de Materiales (MBA) del
RP-10 (Figura 3).

- Puntos clave de medicion (KMP) para
determinar el flujo de materiales nucleares
realizar el inventario fisico:

Departamento de
Operacion

Responsable de
salvaguardias

Supervisor de
Turno

|
| l

Contabilidad e Control y
Inventario Registro

Figura 2. Organigrama de salvaguardias y
proteccion fisica en el RP-10.
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3.3 Medidas aplicadas
KMP1 Las salvaguardias para el reactor RP-10 se
Entrada y desarrollan con la aplicacion de medidas
Exenciones basadas en:
Anuladas -
« Contabilidad y control: Llevadas a cabo
Almacén por la Direccion de Reactores bajo
EECC fiscalizacion e inspeccion de la OTAN con el
A| Frescos fin de controlar y registrar la cantidad de
7 (KMPA) material nuclear presente dentro de las
» instalaciones del reactor RP-10 y su area de
influencia y los cambios ocurridos en cada
Ol (Lol una de las 4areas durante el afio. Los
Frescos - g
elementos de la contabilidad incluyen: las
(KMPD) ; . .
areas de balance de materiales, los registros
. de contabilidad, los inventarios anuales de
Vo material, la emision de informes con la
Vo4 verificacion de la contabilidad del material
Nucleo del parala OTAN y el OIEA.
Reactor » Contencién y vigilancia: Se usan los
\ ST = elementos estructurales preconcebidos en las
| \‘ instalaciones  (almacén de  elementos
combustibles frescos, pileta auxiliar, nicleo
Otro Lugar del reactor), a las que se han afiadido puertas
\ Quemados blindadas codificadas que permiten el acceso
\ (KMPE) solo si dos personas autorizadas lo requieren
\‘ 7 (puerta de dos llaves) y cAmaras de vigilancia
’ para asegurar la integridad fisica de las areas
,’ qgue contienen material nuclear y la
Pileta continuidad del conocimiento de su estado
susdlber para evitar el acceso no detectado y la
(KMPC) interferencia o manipulacion no autorizada
del material nuclear.
KMP2 e Inventario y registro: recojo de
Salidas, Exenciones y informacién in-situ por los responsables
Pérdidas por Accidentes (Figura 2) de salvaguardias, los mismos que
son registrados en libros de acuerdo con

Figura 3. Area de balance de materiales en el
reactor RP-10 y sus puntos clave de medicion
(KMPs).

Donde:

- KMP1: Entrada al MBA.

- KMP2: Salida al MBA.

- KMPA: Almacén — combustibles frescos
(Figura 4).

- KMPB: Nucleo del Reactor (Figura 5).

- KMPC: Pileta Auxiliar — combustibles
gastados (Figura 6).

- KMPD: Otros lugares de transito —
combustibles frescos.

- KMPE: Otros lugares de transito -
combustibles gastados.
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procedimientos y dispositivos para asegurar
una contabilidad detallada del material
nuclear y luego poder remitir informes a la
OTAN en los plazos establecidos (un afio),
los cuales estan sujetos a verificacion durante
las inspecciones periddicas.

3.4 Codigo de procedimientos

Para sistematizar las medidas se implementé:
3.4.1 Sistemas de registros:

a) Registros contables

- Todos los cambios de
Entradas, envios, exenciones, etc.
- Resultados del inventario fisico.
- Ajustes y correcciones.

inventario:
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b) Registros de operaciones

- Datos utilizados para determinar los

cambios en las cantidades vy
composicion de los materiales
nucleares.

- Operaciones para preparar y efectuar
el inventario fisico.

- Medidas adoptadas para averiguar la
causa y magnitud de cualquier
pérdida accidental o cambio no
considerado.

3.4.2 Sistema de informes:
a) Informes contables:

- Informes de cambios de inventarios
(ICR) y notas concisas.

- Informe de balance de materiales.

- Informe de inventario fisico, anexado
al informe anterior.

- Informes especiales conforme al
acuerdo y a los arreglos subsidiarios.

inventario fisico de los
considera lo

Para realizar el
materiales nucleares se
siguiente:

- Frecuencia tedrica: 1 afio

- ldentificacién y recuento.

- Elaboracion de una lista detallada por
cada KMP antes del inventario.

- ldioma: Espafiol.

- Tiempo de conservacién de registros:
1 afio.

PLANILLA DE UBICACION EN ALMACEN DE ELEMENTOS COMBUSTIBLES
(KMP-A)

15/09/08
11 12

REALIZO : FECHA
1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

e
otwg‘

RESP. SALVAGUARDIAS

ECN. : 7
ECC. : 0

OF. RADPROT.

Figura 4. Lista detallada para el KMPA del Area
de Balance de materiales del RP-10.
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Cl01 | NGO04 [ NBO7| CI02 [ NB 08 [ NG 11

2 |NGO5[NBOL|NNO7 [ NN11 | NN26 [ NN29 | NN31 | NB 02

3 NB 03 | NN 17 | NC02 | NN 28 | NC0O6 | NN 30 | NB 04

4 |NGO7| CIO3 [ NN24 | NN19 [ NNO5 [ NN25 [ A08 | CI05 | NG 09

5 |NGO6| NBO9 | NN23 | NN22 | Cl04 | NN18 | A09 | NB 10 | NG 14

6 | NG | NBOS5|NNO6 | NCOZ7| NN20 | NCOL| A10 | NB 06

7 | NG [ NG27 | NN32 | NN27 NCO8| A19 | NN21 | NG 12

NG 10 | NG 08 NG 28 BCF | NG 23

9 | Clo6 NG Clo7

10 NG

Figura 5. Esquema representativo del nicleo del
reactor: KMPB.

INVENTARIO: PLANILLA DE CANASTOS DE PILETA AUXILIAR (KMP-"C"

©®© 0|0 Oolo @

o Ole ©|0 @

5 Ol0 O0l0 O

o olo o|lo ¢

O OO0 OO0 O

o olo olo o

o oJo olo ol
O O]O O|O O |rmemr
O OO0 OO0 O

o olo olo o

O Ol0 OO0 O

o olo olo o

O O[O0 O[O0 O

o olo olo o

O OO0 O

O O O O FECHA: 15/09/2008
O O O O V¥ B° RESP. SALVAGUARDIAS
o olo o e

CANASTO ELEMENTOS FALLADOS CALIENTE

Figura 6. Lista detallada para el KMPC: Pileta
auxiliar del reactor RP-10.

3.5 Protocolo adicional

Con la firma vy ratificacion del protocolo
adicional por parte del Estado peruano, y bajo
fiscalizacion de la OTAN el reactor RP-10
amplio su sistema de salvaguardias clasicas
mediante:
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- Informacién adicional sobre otros aspectos
como los relacionados con el ciclo del
combustible nuclear, planta de produccién de
radioisotopos, planta de gestion de residuos
radiactivos, celdas calientes, entre otros.

- Permitiendo el acceso de los inspectores
OIEA a cualquier lugar dentro del Centro
Nuclear.

3.6 Salvaguardia integral

La puesta en préactica del Protocolo Adicional
junto con las verificaciones derivadas de los
acuerdos de salvaguardias clasicas y de otros
compromisos ha permitido al OIEA concluir
la ausencia de materiales y actividades no
declaradas en el Per( (junto a otros nueve
paises). Sobre la base de esta constatacion, el
OIEA ha redefinido los pardmetros de
aplicacién de las medidas de salvaguardias y
ha reducido su frecuencia de inspecciones al
reactor RP-10 a partir del afio 2006.

4, Conclusiones

- El sistema de salvaguardias del reactor RP-
10 es sencilla, de fécil aplicacion y cumple
con los requisitos exigidos por la OTAN y no
ha tenido observaciones del OIEA.

- La explotacion segura del RP-10 estd
regulada y fiscalizada por la OTAN, teniendo
como uno de sus ejes principales las
salvaguardias, que junto con la seguridad
nuclear, proteccion radiolégica y la
proteccidn fisica garantizan la seguridad de
la instalacion nuclear.

- La aplicacion de medidas de salvaguardias
en el RP-10 han ido cambiando en funcion de
la evolucidn del sistema OIEA e implemen-
tado bajo la supervision y fiscalizacion de la
OTAN.

- Actualmente, en el Peri aplican las
salvaguardias integradas, por lo cual se ha
redefinido los pardmetros de aplicacion de
las medidas y reducido la intensidad de las
inspecciones del OIEA, manteniéndose las
inspecciones de la OTAN.
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Resumen

Se evalla un sistema de gammagrafia industrial fijo a cielo abierto, licenciado y en servicio
de acuerdo con los nuevos requerimientos normativos y la disponibilidad de nuevas
herramientas de célculo. La radiacion dispersa, principalmente la llamada efecto cielo que
tiene consecuencias interesantes se ha evaluado con el programa MCNP5/VISED,
previamente instalado en una PC con Linux-Fedora 8-64. Se transporta fotones de energias
de 1.17 y 1.32 MeV correspondientes al Cobalto-60, utilizando el tally f5z para el calculo de
la exposicién para distancias desde 10 a 700 m. Se modela dos tipos de bunker, uno
cilindrico para propdsitos de validacién tedrico-experimental del modelo y otro cuadricular,
derivado del cilindrico con laberinto en su acceso, similar al real en evaluacion.

Abstract

It is evaluated a fixed system, open-cast industrial Gamma graphy. It is licensed and in
process of evaluation. This evaluation becomes according to the new normative requirements
and the availability of new tools of calculation. The stray radiation mainly the called
skyshine effect has interesting consequences that could have been studied with program
MCNP5. This Program MCNP5/VISED is installed in a PC with Linux-Fedora 8 as
operating system. It is transported photons of 1.32 and 1.17 MeV of energy, corresponding
to Cobalt 60. The tally f5z is used for the calculation of the exposition for distances from 10
to 700 m. It is designed a model with two types of bunker. One cylindrical, only for
validation experimental theoretical MCNP calculations; and another squared one, derived
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from the cylindrical model, with labyrinth in its access similar to the real one in evaluation.

1.

Se representa un modelo de evaluacién de un
sistema para gammagrafia industrial fijo con
Co-60 a cielo abierto. EI modelo estima
ademas la contribucion por efecto cielo, que
se desestimd en evaluaciones anteriores, y
por ende no se conocia su contribucion a la
dosis equivalente al pablico. La evaluacién a
la exposicion debido al efecto cielo se hizo
hasta distancias de 700 m, &rea donde se
encuentra viviendas colindantes y publico en
transito. También se presenta resultados de
simulaciones de transporte de fotones de
energias de 1.17 MeV (100%) y 1.32 MeV
(100%) correspondientes al Cobalto-60
utilizando el codigo MCNP5/VISED[1]
instalado en una PC-Dell/Optiplex 755 con
Linux-Fedora 8-64.

Introduccion

La modelaciéon se hace para dos tipos de
bunker, uno cilindrico y otro cuadricular con
laberinto en su acceso. El cilindrico es para
propdsitos de validacion tedrico-
experimental [2] del modelo y el cuadricular,
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derivado del cilindrico, con laberinto en su
acceso, es similar al bunker en evaluacion. La
evaluacion del sistema se ajusta a la
normativa nacional vigente [4,5,6,7].

Se aplica como criterio de disefio [4] en areas
no restringidas dosis equivalente menor a 0,5
microSv/h a 30 cm de la superficie del
blindaje, en area controlada 7,5 microSv/h y
en consola 0,5 micro/h para toda condicidn.
Asimismo, se aplica la recomendacion del
articulo 617[5] como limite no debe exceder
de 0,1 mSv/semana para &reas protegidas
ocupadas por trabajadores expuestos y 0,02
mSv/semana para areas donde se encuentre el
publico considerando la maxima carga de
trabajo y el maximo factor de ocupacion.

2. Desarrollo

Se utiliza el tally f5z para verificar el modelo
y los resultados se validan con datos
experimentales del KSU Nuclear Engineering

) Correspondencia autor: glazaro@ipen.gob.pe
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Shielding Facility[2]. En la figura 1 se
representa el modelo experimental ubicando
la fuente en el eje central Z a una altura de
1,98 m. La contribucion por dispersion de la
radiacion del aire se evalia con f5z:p en
circulos de 10 hasta 700 m alrededor de z con
centro en la fuente. En el punto de interés se
evalta en volumenes con radio de 50 cm. El
modelo de ambas geometrias es mostrado en
las Figuras 1,2 y 3. Se utiliza la composicion
de materiales mostrados en las tablas 1y 2.

Figura 1. Bunker de irradiacion /Modelo MCNP
con cilindro y fuente con tapa superior de fierro.

-G00 =400 =200 [1} 200 400 BO0

Figura 2. Bunker cuadricular con Laberinto.

Figura 3. 1000 m de distancia del Bunker de
irradiacion / Modelo MCNP.
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Tabla 1. Densidad y composicion del concreto y

terreno utilizados en MCNP5.
2,3

Densidad - g/cm 3 1,7

Elemento Concreto(2) Terreno(a)
Zaid Atomos Atomos/
MCNP /cm3 cm3

Hidrégeno 1000 7.86E21 9.77E21
Carbono 6000 - -
Nitrégeno 7000 - -

Oxigeno 8000 4.38E22 3.48E22
Sodio 11000 1.05E21 -
Magnesio 12000 1.4E20 -

Aluminio 13000 2.39E21 4.88E21

Silicio 14000 1.58E22 1.16E22
Argén 18000 - -
Potasio 19000 6.9E20 -
Calcio 20000 2.92E21 -
Hierro 26000 3.1E20 -

(a) American National Standard ANSI/ANS-6.6.11987
[3].

2. Resultados

Se observa que los calculos obtenidos
presentan una buena aproximacién a los
experimentales con errores relativos menores
al 2%, lo que expresa la consistencia del
modelo disefiado con MCNP y que puede ser
utilizado para propdsitos de evaluacion con
gran confianza en sus resultados.

Para la carga de trabajo que sefiala el usuario,
17.7 h/semana y una fuente de 17 Curies, los
valores de 7 microR/h.Ci y 35 microR/h.Ci
cumplen las condiciones 0.02mSv/semana y
0.1mSv/semana impuesta por la norma[5].
Con estos valores se definen las areas libre,
supervisada y controlada, tal como se muestra
en la Figura 1. Se realiza los calculos y se
buscan los puntos donde se cumplan estas
condiciones. Este célculo es la fluencia en un
anillo de 50 cm de radio y con la tarjeta
factor multiplicador —fm5 se aplica la seccion
eficaz total de transferencia de energia,
considerando la fraccion de deposicién de
energia 'y se determina la energia—
MeV/foton. El valor del multiplicador C en la
tarjeta fm5 es la dosis wusando la
aproximacion kerma, de acuerdo con la
siguiente expresion:

C(rads/fotén)= (Na*f/M)*(1,6e-
8erg/MeV)(1e-24cm2/barn) [9]
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Donde:

Na: # de Avogadro;
f: # de &tomos por molécula;
M: masa molar del material en gramos.

El valor C para aire es 6,622e-10 rads/fotén,
se corrige con el factor 0,876 para
transformarlo en exposicion R/foton en aire.
Para el cobalto 60, con 2 fotones por
desintegracion, se tiene el factor C de
2,014E11 para exposicion en aire en
microR/h/Ci. Este factor de multiplicacion en
la tarjeta fm5 se utiliza con los pardmetros -5
y -6 que considera la seccion eficaz total y la
energia depositada por colisién (MeV/col).

Tabla 2. Densidad y Composicidon del aire [2] y
acero utilizados en MCNPS5.

Densidad —g/em ®  1,22x 10 3 7,82
Elemento Aire nivel Acero al
del mar (2) Carbon(2)
Zaid  Fraccion de Fraccion de
peso peso
Hidrégeno 1000 - -
Carbono 6000  0,000124 0,005
Nitrégeno 7000  0,755268 -
Oxigeno 8000 0,231781 -

Sodio 11000 - -
Magnesio 12000 - -
Aluminio 13000 - -

Silicio 14000 - -

Argén 18000  0,012827 -

Potasio 19000 - -

Calcio 20000 - -

Hierro 26000 - 0,995

Validado el modelo, por la buena
aproximacién  de  resultados  tedrico-

experimentales mostrado en la Tabla 3, se
extendié al caso cuadricular (Figura 2) en
evaluacion, modificando la geometria a un
bunker con laberinto teniendo una puerta de
fierro para su acceso, tal como se muestra en
la Figura 2. Las secciones eficaces utilizadas
corresponden a la libreria mcplib04 -
ENDF/B-VI Release 8. Los resultados de
exposicion con aire seco son ligeramente
superiores con respecto a tener aire con
humedad. En la ciudad de Lima la humedad
es relativamente alta y es variable. De modo
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conservador la evaluacién se realiza con la
composicion mostrada en la tabla 2.

En el bunker con laberinto sin techo, con una
carga de trabajo de 17,7 horas a la semana se
obtiene una dosis a nivel de publico de
0,02 mSv/semana a partir de 120 metros de
distancia del término fuente. La condicion de
0,1 mSv/semana se consigue desde 44
metros. Para la actual situacion del bunker se
postula que debe tener un &rea controlada
hasta los 44 metros, y de esta distancia a 120
metros debe ser considerada como area
supervisada. Estas condiciones que son
consecuencia de la aplicacion del regla-
mento, no han sido parte del procedimiento
de trabajo por parte del operador. Se
desconocia la importancia del efecto cielo.
Hubo una propuesta para colocar una tapa de
fierro en la parte superior de la fuente, pero
se observa que la dosis se reduce solo en un
50%, siendo insuficiente debido a que el area
controlada es de 20 metros e incluye al
bunker, y también porque el area préxima al
bunker es zona de transito.

Tabla 3. Tasa de exposicion del bunker cilindrico
calculado con MCNP vy el experimental. (Tasa de
Exposicion mR/h Ci).

. . MCNP5 .

Distancia Experimental

(m) MicroR/h Ci| +/- ¢ | MicroR/h Ci
10 121,7370 1,28 --
20 67,8220 0,62 --
30 45, 1350 04 -
40 32,8360 0,32 --
50 25,2660 0,22 24,2400
60 19,5130 0,15 --
70 16,0620 0,13 --
80 13,1650 0,11 --
100 9,2360 0,08 9,6600
200 2,3910 0,02 2,4250
300 0,7780 0,01 0,7600
400 0,3023 0,01 0,3100
500 0,1165 0,003 0,1170
600 0,0471 0,002 0,0542
700 0,0192 0,001 0,0244

El personal que trabaja directamente con la
fuente se retira a la oficina ubicada a mas de
100 metros de distancia. La dosimetria
personal de estos trabajadores arroja valores
menores a los de registro y no era posible
detectar los niveles de radiacion por efecto
cielo.




IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

Figura 4. Resultados del modelo de intercom-
paracion de calculo de MCNP[3] con los datos
experimentales[2].

Al considerar como techo del bunker una
plancha de fierro de una pulgada de espesor,
el area controlada se confina dentro de los
limites fisicos del bunker y el éarea
supervisada hasta los 48 metros. Para facilitar
el trabajo de transporte de las piezas a irradiar
el techo tiene una ventana de 1 x 1 metro. Sin
la ventana es posible definir como éarea
supervisada hasta los 26 metros.

Figura 5. Resultados del modelo cuadricular con
laberinto para el acceso.

Si no es posible controlar el acceso del
personal no ocupacionalmente expuesto a
esta area supervisada, se debe colocar un
techo de concreto de 24 cm de espesor con
una ventana en el techo de 2 x 1 metros lejos
de la fuente. Con esta configuracion se
consigue valores de dosis para el publico a 10
metros de distancia; es decir, dentro de los
limites fijos del bunker.
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Otra recomendacion de acuerdo con la norma
es la incorporacion de una luz luminosa que
vaya al estado de encendido al momento de
salir la fuente, que debe ser activada por un
monitor de radiaciones y ubicada dentro del
recinto.

Ademas, se debe instalar una alarma acustica
gue se active al abrir la puerta (fierro) de
acceso al recinto.

4. Conclusiones

La instalacién debe colocar un techo al
recinto de irradiacion, preferentemente de
fierro y de 1 pulgada de espesor. El area
controlada se confina dentro de los limites
fisicos del recinto y se define un érea
supervisada hasta una distancia de 48 metros.

Si hay dificultades en la vigilancia del acceso
al area supervisada, por parte de trabajadores
no expuestos ocupacionalmente, se debe
optar por poner un techo de concreto de 24
cm de espesor y con la ventana de 2 x 1
metros lejos de la fuente.
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Resumen

La gestion de los desechos radiactivos comprende una serie de etapas que van desde la
segregacion, en el lugar donde se generan, hasta su disposicion final. Sin embargo, las
opciones técnicas para los radiois6topos son diferentes debido a las caracteristicas variadas
gue presentan. Uno de los mayores problemas lo representan las fuentes de radio-226 debido
al periodo de semidesintegracion que es de 1600 afios, de alli que su disposicion final sea un
problema técnico, ambiental y econdmico. Por lo general, los paises recolectan las fuentes de
radio en desuso y las acondicionan en lugares seguros esperando encontrar una solucion para
su disposicion final. En base a un convenio entre el Perl y los Estados Unidos de
Norteamérica ha sido posible realizar un programa de repatriacién de fuentes de radio-226.
En el presente trabajo se detalla las actividades técnicas realizadas con relacion a la
repatriacion de estas fuentes radiactivas hacia los Estados Unidos de Norteamérica.

Abstract

The management of radioactive wastes considers many stages. The first one is the
segregation of them in the place where they are produced and the last stage is their final
disposal. However, the technical options for radioisotopes are different due to the very
different characteristics that they have. One of the biggest problems in the case of the
disposal of radium-226 is its half-life equivalent to 1600 years. The disposal of this kind of
radioisotope produces technical, environmental and economic problems. In general,
countries where are being considered radium-226 as radioactive wastes has considered their
conditioning in an adequate way and then their respective storage. The final disposal has not
been defined. Based on an agreement between Peru and the United States of America it has
been possible the repatriation of a number of sources of radium-226 which were stored in the
Nuclear Research Center of RACSO. In the present work is described all the technical
aspects in relation to the repatriation of this kind of radioactive wastes.

Introduccion

han dejado de utilizar, sobre todo en las

Las fuentes de radio-226 fueron utilizadas
intensamente desde su descubrimiento,
debido al periodo de semidesintegraciéon que
presentan, se creia que era una fuente ideal
para utilizarla durante muchos afios; sin
embargo, debido a que el radio-226 decae a
radon-222, que es un gas y que ejerce una
presion interna sobre la fuente encapsulada se
pudo detectar que presentaban riesgos para su
manipulacién y operacion[1], inclusive se
produjeron algunas explosiones por el gas
generado al interior y que hacia que se
pudiera perder la hermeticidad requerida en
este tipo de fuentes radiactivas. Teniendo en
cuenta los aspectos de proteccion radioldgica,
este tipo de fuentes radiactivas fue dejandose
de usar paulatinamente. En la actualidad,
practicamente todos los paises del mundo la
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aplicaciones médicas como la braquiterapia,
donde era de uso comun. Cuando dejan de ser
utilizadas o cumplen su vida util, representan
un serio problema para su gestibn como
desecho radiactivo, debido precisamente al
periodo de semidesintegracion que tienen. El
radio-226 es un radiois6topo que, como
fuente sellada, ha generado y siguen
generando los mayores problemas para su
disposicion final.

Dentro de su programa de seguridad fisica, el
gobierno de los Estados Unidos ha
considerado por conveniente, a través de
convenios realizados con diversos paises del
mundo, realizar la repatriacion de fuentes
radiactivas selladas, entre ellas el radio-226,
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que hubieran sido fabricados o donados por
alguna organizacion de los Estados Unidos de
Norteamérica. En este informe se presenta la
experiencia de la primera repatriacién de
fuentes de radio-226, realizada por nuestro
pais hacia los Estados Unidos de
Norteamérica durante el afio 2010.

2. Procedimiento

La metodologia adoptada para el trabajo fue
desarrollado en forma conjunta por personal
del Instituto Peruano de Energia Nuclear
(IPEN) y del Laboratorio Nacional de Los
Alamos (LANL). El procedimiento aplicado
no solo cumple con las exigencias de
seguridad radiolégica establecidas por la
normativa peruana, sino también las sefia-
ladas por el Departamento de Energia de los
Estados Unidos de Norteamérica.

El plan de trabajo comprendié los siguientes
aspectos:

- Revisién y acopio de la documentacion
disponible sobre las fuentes de radio-226,
existentes en el almacén centralizado del
Centro Nuclear RACSO.

- ldentificacién del nimero de fuentes de
radio-226 a colocar en cada bulto.
Seleccionar el contenedor certificado, para
transportar el material radiactivo, mas
adecuado (Figura 1).

Figura 1. Contenedores especiales certificados
para transportar fuentes de radio-226.

- Desarrollo de un plan y control operacional
para cada una de las etapas comprendidas
para realizar el correspondiente acondicio-
namiento (Figura 2).

- Preparacién de los bultos para su transporte
considerando la reglamentacion nacional e
internacional [2]. Esta accion consideraba
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contar con la autorizacidn correspondiente,
asi como la presentacion del etiquetado,
rotulado y sefializacion para su transporte
como material peligroso, clase 7 (Figura 3).

Para el almacenamiento provisional en el
almacén centralizado del Centro Nuclear
RACSO se coloco un candado de seguridad
a cada uno de los bultos conteniendo fuentes
de radio-226; asimismo, todas las opera-
ciones fueron registradas rigurosamente,
cifiéndose a un programa preestablecido de
control radiolégico, seguridad fisica y control
de calidad [3].

Figura 2. Coordinando el
operacional y equipos a utilizar.

plan de control

Figura 3. Fuentes etiquetadas y rotuladas listas
para su transporte internacional.

3. Resultados

La cantidad total de fuentes de radio-226
repatriadas fue de 181, acondicionados en
tres bultos, conteniendo cada uno de ellos un
numero diferente de fuentes de radio-226. El
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detalle del nimero de bultos y su contenido
de fuentes de radio-226 se presenta en la
Tabla 1.

Tabla 1. Numero de fuentes de radio-226 en
bultos.

Cantidad de Nuamero de
bultos fuentes
1 42
2 39
3 100
Total 181

En la Tabla 2 se presenta la actividad
contenida en cada uno de los bultos, asi como
el indice de transporte que presentaron luego
de su correspondiente acondicionamiento.

Tabla 2. Actividad e indice de transporte.

Ndmero de Actividad indice de
bulto GBqg Transporte
1 51 0,4
2 9,6 0,3
3 19,3 1,3
Total 34,0

En la Figura 1 se visualiza la distribucion
porcentual del total de fuentes de radio-226,
en cada uno de los bultos.

ACTIVIDAD COLOCANDO BULTOY

PORCENTAJE
H Bulto 1 ¥ Bulto 2 ¥ Bulto 3

5,1GBq:
(17%)

9,6GBq:
(33%)

19,8GBq:
(50%)

Figura 1. Distribucion porcentual de actividad de
radio-226 en los bultos acondicionados .

Los bultos conteniendo las fuentes de radio-
226, con una actividad total de 34 GBq,
fueron repatriados hacia los Estados Unidos
de Norteamérica —via aérea— luego de vencer
algunas barreras asociadas con el transporte
de material radiactivo, de las compafias
transportadoras.
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Debemos sefialar que las recomendaciones
dadas, para el retiro de todas las fuentes de
radio-226 a nivel nacional, no fueron
impartidas oportunamente, lo que evit6 la no
repatriaciobn de todas las fuentes de
procedencia norteamericana existentes en el
pais.

4. Conclusiones

El trabajo en equipo desarrollado por
personal del IPEN y del Laboratorio Nacional
de Los Alamos fue exitoso, considerando los
aspectos de seguridad fisica, industrial y
radioldgica.

La repatriacion de fuentes de radio-226 hacia
los Estados Unidos de Norteamérica,
constituye un hito desde el punto de vista de
la proteccion radioldgica y la gestion de
desechos radiactivos.

Es necesario seguir manteniendo las buenas
relaciones con el gobierno de los Estados
Unidos de Norteamérica para un segundo
programa de repatriacion que incluya todas
las fuentes de radio-226 en desuso, que se
encuentran en nuestro pais.
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Resumen

Se presentan los resultados de la evaluacion de inspecciones a instalaciones que utilizan
radiaciones ionizantes emplazadas en la ciudad de Chiclayo (Per(), realizadas el 2007 y el
2010 por la autoridad regulatoria peruana (Oficina Técnica de la Autoridad Nacional —
IPEN/OTAN). Para el estudio se estableci6 el criterio de muestreo por el tipo de riesgo de la
practica, se inspecciona con prioridad las instalaciones de categoria A y B, y
progresivamente las de menor riesgo (Categoria C), de acuerdo con los criterios y practicas
sefialados en los reglamentos de seguridad radiologica D.S. 009-97 y la Ley 28028
“Regulacion del uso de fuentes de radiacion ionizante”. Se inspeccionaron 37 instalaciones;
dentro de las cuales, los de mayor riesgo corresponden al acelerador lineal de 6 MeV (Al), el
almacén de fuentes radioactivas (B5) y la practica de radioterapia con fuentes de Ra-226 a
baja tasa de dosis (C6). Para las practicas de menor riesgo se propuso que la muestra tomada
abarque un mayor universo de instalaciones.

Abstract

The results of the evaluation of the ionizing radiation facilities inspected located in the city
of Chiclayo, Peru performed by the Peruvian Regulatory Authority (IPEN/OTAN) are shown
in this work. For this purpose, the sampling criteria were established according the type of
risk of the practice, taking special attention to those of higher risk (A and B categories) but
including also progressively those of lower risk (C category). The evaluation was performed
following the Peruvian radiation safety regulation (Supreme Decree 009-97 and the
Regulation of the 28028 Law). 37 facilities were inspected. Among them, the 6 MeV linear
accelerator (Al), the radioactive source storage (B5) and the low dose rate radiotherapy
practice with Ra-226 sources (C6). A greater scope of evaluation was proposed for the low
risk practices.
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1. Introduccion

Se inspeccionaron 37 instalaciones empla-
zadas en la ciudad de Chiclayo (Per) que
utilizan radiaciones ionizantes; de ellas, la de
mayor riesgo corresponden al acelerador
lineal de 6MeV (Al), el almacén de fuentes
radioactivas (B5) y la practica de radioterapia
con fuentes de Ra-226 a baja tasa de dosis
(C6). Para las practicas de menor riesgo se
considerd que el universo de la muestra sea la
mayor cantidad de instalaciones durante el
periodo de evaluacién, realizado por la
Oficina Técnica de la Autoridad Nacional
(OTAN).

Durante los trabajos de inspeccion vy
evaluacion se consideraron los alcances de la
Ley 28028 y su Reglamento (Julio 2004) y su
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actualizacion (Julio 2008), vigente [1] a la
inspeccion del 2010.

La importancia en la aplicacion de la
normativa se demuestra al observar la mejora
del estado actual (2010), con relacién al afio
2007, de las précticas reglamentadas que
hacen uso de las radiaciones ionizantes en la
ciudad de Chiclayo.

2. Desarrollo

Se inspeccionaron 88 equipos generadores de
radiacion ionizante, distribuidos en: 23
servicios dentales periapicales, 2 dentales
panoramicos, 32 equipos de rayos X (RX) de
diagnostico fijos, 13 RX rodantes, 3
densitdmetros 6seos, 6 RX mamografia, una

- Correspondencia autor: glazaro@ipen.gob.pe
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practica de medicina nuclear, 1 acelerador
lineal de 6 MeV, 1 almacén de fuentes
radioactivas, 1 servicio de braquiterapia, 6
tomografos y 10 fuentes radioactivas.

Uno de los indicadores que nos permite
evaluar la evolucién favorable de las
practicas que hacen uso de las fuentes de
radiaciones ionizantes es el ndmero de
licencias de instalacion, licencias
individuales, certificados de control de
calidad de los equipos, pruebas de
hermeticidad de fuentes radioactivas, control
operacional,  procedimientos, dosimetria
individual y niveles de radiacion medidos.

Para el monitoreo de areas se utiliz6 un
monitor Thermo  Scientific, contador
proporcional, con una sonda FHZ632L para
fotones desde 36 KeV, calibrado (marzo
2010) para RX NS60, NS40 y Cs-137 con un
factor de calibracion de 1.058 para un rango
de 0,3 mR/h a 9R/h como tasa de exposicion.

Cabe sefalar, que si bien es recomendable el
uso de una camara de ionizacién para equipos
generadores de RX, optamos por utilizar el
monitor para tener medidas referenciales de
verificacion de blindajes, que nos sirvan de
andlisis comparativo entre los dos estadios
correspondientes a los afios 2007 y 2010. Las
camaras de ionizacién no se utilizaron porque
son voluminosas y muy sensibles a los
cambios de humedad y temperatura; por esa
razén, poco practicas para trabajo en campo
por el constante traslado de los equipos.

3. Resultados

Se utilizaron listas de chequeo (formatos por
tipo de servicio que presta la instalacién) y
los datos fueron tratados en un archivo
“Excel” con campos para Inspeccion: fecha,
tipo, nimero de ambientes; Actividad: tipos
de servicio que desarrolla la instalacion;
Tipos de licencia de instalacion emitidas por
la OTAN; Trabajadores: personal con
licencia individual, dosimetria; y
Caracteristicas de la instalacion: cantidad
aproximada de disparos, tasa de exposicion
méaxima (blindajes) y tasa de exposicion que
recibe el operador (posicion que ocupa al
momento de realizar el disparo).

De las 40 instalaciones visitadas, 37 fueron
inspeccionadas, 2 ya no brindaban servicio y
una no pudo ser inspeccionada. En las 37
instalaciones se encontraron 88 equipos y 10
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fuentes radioactivas. EI nimero de instala-
ciones que no tramitaron licencia de
instalacion en la OTAN fueron 19, que en
conjunto cuentan con 33 equipos, 13
instalaciones contaban con la licencia de
instalacion vigente.
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Figura 1. Distribucién de las instalaciones

inspeccionadas.

En el afio 2007, de las 63 instalaciones
registradas, se inspeccionaron a 46; de las
cuales, 31 instalaciones tenian 81 ambientes.
En ellas se identificO a 98 personas
involucradas en el trabajo con radiaciones
ionizantes y 11 instalaciones accedian al
servicio de dosimetria para 46 personas que
representan el 47%.

Figura 2. Estado de las instalaciones relevantes
de la ciudad de Chiclayo.

Se demuestra que las instalaciones que
cuentan con licencia o las instalaciones donde
labora al menos un trabajador licenciado, las
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tasas de exposicion son menores para todos
los casos. El impacto del cumplimiento de las
licencias exigidas por reglamento se traduce
en menores tasas de exposicién para el
trabajador.

Tabla 1. Tasa de exposicion en la facilidad.

2007 2010
Tasa de exposicion promedio
maxima medida en instalaciéon 94 38
por disparo (USv/h)
Tasa de exposicion promedio
maxima al operador por 2,6 6,6

disparo (USv/h)

Tabla 2. Tasa de exposicion por tipo.

Tasa de exposicion (uSv/h)

2007 2010
TAC 6,2/31,8 3,6/99
RX fijo 144 1 226 3/19,6
Durante el afio 2007 se registraron 4
instalaciones  para  tomografia  axial

computarizada (TAC); una instalacion nueva,
3 sin licencia y uno licenciado. Durante el
aflo 2010 se registran 6 TAC en 5
instalaciones, 3 licenciados, 2 con licencia
vencida y 1 sin licencia.

Las instalaciones que brindan el servicio de
radiodiagnostico con equipos de RX fijo,
muestran el progreso en el ejercicio de las
buenas préacticas y el redisefio de las
instalaciones. De 20 instalaciones con 24 RX
fijos se pasa a 20 instalaciones con 32 RX
fijos, con tasas promedio al operador de
3 uSv/h. A pesar que solo 3 tienen licencia
IPEN/OTAN, comparativamente, se observa
mejoras en la adopcion de las
recomendaciones para instalar los equipos
generadores de radiaciones ionizantes en
areas controladas, ubicando las consolas
fuera de ellas.

Comentarios sobre los costos elevados para la
obtencién de licencias y la centralizacién de
los tramites administrativos en Lima fueron
citados por los usuarios como alguna de las
principales razones, ajenas al &mbito técnico,
para no contar con la licencia corres-
pondiente.
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En el afio 2007 para los servicios de riesgo de
Categoria A y B se tenia solo el acelerador de
4 MeV. En el afo 2010, ademas del
acelerador (A) que se modificd a 6 MeV, se
tiene un almacén de residuos (B), ambos
servicios con licencia vigentes, el bunker del
acelerador tuvo mejoras en el blindaje,
principalmente en la zona del techo, a fin de
blindar y evitar el efecto cielo.
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Figura 3. Distribucion de equipos y trabajadores
en instalaciones de RX de diagnostico.

Tabla 3. Indicadores de desempefio.

Instalaciones con

licencia
2007 (4) 2010 (14)
Licencias individuales 8 19
Dosimetria individual 8 11
operador (ioumy 1B 78
Tasa promedio en la 34 340

facilidad (uSv/h)

También se observa un significativo aumento
de instalaciones y personal con licencia. La
tasa promedio registrada en el 2007 es
inferior, debido a que de las 4 instalaciones
licenciadas, 2 correspondian a dentales donde
las tasas de exposicién son muy inferiores;
por el contrario, en el 2010 predominan las
instalaciones de RX (7), 4 RX convencional
y 3 TAC.



IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

Tabla 4. Estado de las instalaciones con al menos
un trabajador licenciado.

Instalaciones con al
menos un trabajador

licenciado
2007 (10) 2010 (19)
Licencias individuales 15 28
Dosimetria individual 19 31
Tasa  promedio  al i 3
operador (uSv/h)
Tasa promedio en la i 114

facilidad (uSv/h)

4. Conclusiones

Del andlisis de la informacidn se observa que
las condiciones de trabajo con radiaciones
han mejorado sustancialmente con relacion al
afio 2007. Se observa una mayor cultura por
la seguridad radioldgica, mejora de las
condiciones de trabajo, cumplimiento de los
procedimientos, disefio y mejora de las
instalaciones, ademéas de esfuerzos por
conocer la naturaleza de las radiaciones
ionizantes.

El marco normativo impulsado por el IPEN
hace cumplir con mejorar las condiciones de
trabajo radioldgico del operador, publico y
medioambiente, permitiendo un mejor
control de las fuentes generadoras de
radiaciones ionizantes.

En todas las instalaciones que cuentan con
licencia o instalaciones donde labora al
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menos un trabajador licenciado, las tasas de
exposicion son menores para todos los casos
respecto a los que no cuentan con licencia.
Asimismo, el trabajador ocupacionalmente
expuesto registra dosis efectiva anual
significativamente inferior al limite que
sefiala el reglamento.
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Resumen

Se presenta el informe anual correspondiente a los resultados de los programas de vigilancia
radioldégica ambiental desarrollados durante el afio 2009, acompafiados de los datos
historicos que constituyen un marco de referencia. Este documento es continuacion de los
Programas de Vigilancia Radioldgica Ambiental desarrollados por el Instituto Peruano de
Energia Nuclear (IPEN) iniciados desde 1990 y que se ponen a disposicién de ciudadanos e
instituciones, informacién sobre los niveles de radiactividad ambiental del pais con un cierto
nivel de detalle. En el presente documento se describen brevemente las principales
caracteristicas de los programas de vigilancia radiol6gica ambiental en el territorio peruano
y los resultados de los mismos obtenidos en la campafa de vigilancia del afio 2009. Asi
mismo se presenta la proyeccion temporal de los valores radiol6gicos mas representativos en
los ultimos afos.

Abstract

The annual report of the results of the environmental radiation monitoring program
developed in 2009 is presented, including also historical data to provide a frame of reference.
This document is a continuation of the Environmental Radiation Monitoring Program
developed by the Peruvian Institute of Nuclear Energy (IPEN) since 1990 and shows
information on environmental radioactivity levels in the country available for public and
private organisms as well as for general public. This paper briefly describes the main
features of the environmental radiation monitoring programs in the Peruvian territory their
results obtained from the surveillance campaign of 2009. It also shows the temporal
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radiological projection values more representatives in the recent years.

1. Introduction

IPEN, has among its duties the assessment
and monitoring of the environmental
radiological impact of nuclear and radioactive
facilities, as well as the monitoring of the
radiological quality of the environment
throughout the national territory according
the national regulation. Another duty of
IPEN, which is part of this document, is to
give information to the general public about
the work done within its competence [1,2,3].

The basic objectives of environmental
monitoring are: the detection of the presence
and the monitoring of radioactive elements
and levels of radiation in the environment,
determining the causes of possible increases,
estimate the potential radiological hazard to
the population and identify, where
appropriate, the need to take precautions or
provide any remediation measures.

To achieve this goal, the system of the
national environmental radiation monitoring
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in  Peru, includes the Environmental
Radiation Monitoring Program at the
National Level, where surveillance is
performed  through  random  sampling
programs nationwide [4].

For the development of surveillance

programs, it is necessary to perform the
collection and analysis of samples in the main
pathways of transfer of radionuclides in the
elements of ecosystems that can contribute to
human exposure to radiation. These pathways
can be classified as:

Transitional pathways: where the
concentration of a radionuclide is
proportional to the emission rate of the same
so that, in principle, exists as a long emission
concentration. Given the characteristics of
discharges under normal operation of the
facility, and with no other external causes
(e.g., the accident at the Chernobyl nuclear

" Corresponding author: josores@ipen.gob.pe
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power plant), the concentration values of
artificial radionuclide activity in these
pathways usually are below the minimum
detectable activity (MDA), or close to it.

Integrative pathways: where the
concentration of radionuclides increases with
the following emission to the environment
and can persist after emission ends. In this
way increases can be seen due to the
operation of nuclear facilities and radioactive
substances, or as a consequence of altered
levels of background radiation (nhuclear
explosions in the atmosphere of the nuclear
accident at Chernobyl, etc.).

Accumulating pathways: They are based on

the  previous pathways, where the
concentration of radionuclides increases with
time, either Dby physical, chemical or

biological processes. In the collected samples
from these pathways, activity concentrations
of isotopes can be found which were not
detected in the previous tracks.

2. Methodology

Table 1 shows the routes that are considered
within the three groups mentioned above and
the samples collected in different programs
that integrate the environmental radiation
monitoring system.

Table 1. Exposure Pathways considered in the
Environmental Radiation Monitoring Program.

Routes of exposure Sample type

Air: dust particles
Surface water
Drinking water
Direct radiation
Dose rate

Transitional

Surface soil
Food
Plant

Integrative

Indicators organisms
Food
Fish, seafood

Integrated and
cumulative

Figure 1 shows the location of Peru regarding
the presence of nuclear plants in the world; it
can be seen that in South America there are
plants only in Argentina and Brazil and that
the number of nuclear plants in the South is
considerably small thus the risk of
contamination due to nuclear accidents or
radioactive fall-out is small.
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Figure 1. Nuclear Power Plants in the World.

The collection of environmental samples in
2009 was developed with support from the
National Service of Meteorology and
Hydrology (SENAMHI) through a scientific
cooperation agreement.

3. Results and Discussion

The results are presented in graphs and table
sorted by route of exposure, types of samples
and analysis. There are graphs of the isotopes
that have not been detected in this campaign
or the analysis that continue to perform due
to a modification of the program. The general
criteria applied to the presentation of the
results are:

All analytical results have been selected for
the gross beta activity index and artificial
radionuclides of long half-life (Cs-137 and
Sr-90). We calculated the average annual
values of all data from all sampling stations
monitored area around each station [5,6,7,8].

We have considered only the values that have
exceeded the minimal detectable activity
(MDA), so it should be noted that some
average values may be overestimated. For the
campaign of 2009, the main purpose of this
document provides more detailed
information, showing for the different
samples: Total number of analysis performed,
numbers of results have been above and
below the corresponding MDA, average
values, maximum and minimum activity
concentration obtained in this campaign.

Transitional Pathways:

Air

The radiological surveillance of air is used to
estimate the potential dose received by the
population due to inhalation. Due to the rapid

dynamics, and since it is the primary means
of receiving the gaseous effluents emitted
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into the atmosphere and transfer via transient
radionuclides in the environment, sampling
both radioactive aerosol particles of dust in
air is continuously.

Gross beta activity index: The purpose of this
measure is to detect quickly any changes in
environmental radioactivity levels and where
appropriate, more specific analysis. The
measurement is performed on a monthly
basis in each of the collected particulate
filters. We get a proportion of values higher
than the MDA close to 100% because this
analysis accounts for the contribution of
natural radiation [9,10,11]. During the 2009
campaign values have not changed
significantly from previous years (Figures 2
and 3).

Gamma spectrometry: Is performed on a
quarterly cumulative set of filters for each
sampling station. The measure gamma
spectrometry is performed to detect the
presence of activation products and fission in
the atmosphere. The detection of gamma
emitting isotopes of artificial origin is
sporadic when it occurs, the activity levels
achieved are often found in close proximity
to the MDA. In the 2009 campaign we have
not been obtained values of artificial gamma
emitters than MDA.

1.0E-03

1.0E-04 +

Bg/m3

1.0E-05

Jan Feb Mar Apr May Jun Jul  Aug Sep Oct Nov Dec

Figure 2. Dust Particles in Air. Gross Beta

Activity Index (Bg/m3).

89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 00 01 02 03 04 05 06 07 08 09

Figure 3. Dust Particles in Air.
Evolution of Gross Beta Activity Index.

Temporal
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Surface Water

Surface water is a temporary way in which
sampling is performed either continuously
(continuous proportional sampling) and
intermittently, according to a preset
frequency.

Gross beta activity index: The detection rate
for concentration values higher than MDA
stands at 100%. As in air samples, the
purpose of this measure is to detect any
possible change in environmental
radioactivity levels, and if detected, specific
analysis. The results indicate a higher
concentration of gross beta radioactivity in
water in the province of Sechura, mainly
because this water has a higher salinity
waters with respect to other regions of the
country.  The gross beta  activity
concentrations detected are due mainly to the
concentration of potassium-40 from water
(Figure 4).

Gamma spectrometry: In this campaign all
values of concentration of artificial
radionuclides emitting gamma is less than the
MDA, so it does not include graphical
representation.
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Figure 4. Surface Water. Gross Beta Activity
Index (Bg/L).

Drinking Water

The collection of these samples is intended to
evaluate the potential dose to be received in
as a result of ingestion. None of the values
obtained in the different tests carried out in
the 2009 campaign exceeds the levels of
MDA.

Gross beta activity index: As surface water
data, there is a higher value on water samples
from Sechura, due to the physical-chemical
properties; however, these levels pose no risk
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from consumption in the population (Figure
5).

Gamma spectrometry: The values of artificial
radionuclide concentrations are consistently
lower than the MDA, so it does not include
graphical representation.

1.0E+01%

1.0E+00

Bequerelios/litro

1.0E-01

1.0E-02+

Lima Sechura Huaral
Figure 5. Drinking Water. Gross Beta Activity

Index (Bg/L).

Direct Radiation

Environmental Gamma Radiation: In thermo-
luminescence dosimeters measured dose rates
by environmental exposure. This dose is
normally related to terrain features and
natural isotope content, so the percentages
of LID are greater than 100% in all cases. As
can be seen in Figure 6, the values are
generally close to average values due to
natural sources (2.4 millisieverts per year).
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Lima San Roman Carabaya

Figure 6. Direct Radiation. Environmental Dose
Equivalent, H*10. (Source: IPEN-MDRA).

Integrative Pathways
Surface soil

The analysis of soil samples is intended to
determine the concentrations of the isotopes
present therein as a result of the accumulation
of the deposition of radioactive material
released in gaseous effluents from the

Bequerelios/kilogramo

162

facility. The graphics settings have focused
on the results for total deposition on the
ground.

Gross beta activity index: As in the studies of
dust particles in air, the purpose of this
measure is to detect quickly any changes in
environmental radioactivity levels and where
appropriate, more specific analysis. The
measurement is performed on an annual basis
for each of the sampling stations. It gets a
proportion of values higher than the MDA
close to 100% because this analysis accounts
for the contribution of natural radiation. In
this campaign has been able to identify a
higher average in the samples collected in the
Puno region, especially in the Carabaya
Province, where uranium deposits are found
in our country and that differs with respect to
other regions (Figures 7 and 8).

1.0E+04+

10E+03%/

1.0E+02-

Figure 7. Surface Soil Gross Beta Activity Index
(Balkg).

Figure 8. National Distribution of the Gross Beta
Activity Index (Bg/kg)

Gamma spectrometry: The results obtained
by gamma spectrometry for the determination
of Cs-137 show very similar values among




Bequerelios/kilogramo

IPEN

Informe Cientifico Tecnoléqgico 2010

the different provinces (Figure 9), so that the
significant difference in rates of soil gross
beta activity in Puno is due to the presence a
higher content of natural radionuclides of
uranium and thorium descendants.

1.0E+01+

1.0E+004

1.0E-01-

Figure 9. Surface Soil Concentration of Cs-137
(Bark).

Food

During the 2009 campaign; samples of fish,
agricultural products and milk were collected.
The values of artificial radionuclide
concentrations are consistently lower than the
MDA, so it does not include graphical
representations of the results.

Accumulating pathways
Surface Grass

Among the variations of the radiological
environmental monitoring program, was
included sampling of grass from the area of
Macusani (Carabaya-Puno) due to their
altitudinal location in which to raise
radionuclides from the fall-out, however, in
2009 values concentration of artificial
radionuclides are consistently lower than the
MDA, so it does not include graphical
representations of the results.

4. Conclusions

Piura Region is characterized by higher levels
of gross beta radioactivity in the water
(surface and drinking water) due to high
salinity in this kind of samples. Not included
in this study samples from the mining area of
Bayovar as a site to be rich in phosphate
rock, the average values of natural
radioactivity in soil would increase and the
goal of the radiological environmental
monitoring program is the identification of
artificial radionuclides.
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Puno Region is characterized by gross beta
radioactivity levels higher than in other
regions, however, these levels are due to
natural sources.

The average values of Cs-137 are similar to
the results obtained in other regions. The
levels of Cs-137 across the country are close
to 1.00 Bg/kg, with a slight increase in the
province of Oydn (1.41 Bg/kg).

By soil characteristics, the Loreto Region has
the lowest levels of radioactivity in soil,
while the Lima region has the lowest levels in
almost all the determinations made.

During 2009 campaign, there was no
evidence of radiological impact or health risk
due to artificial radionuclides in the
environment of Peru.
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Desarrollo de un espectrometro de particulas alfa de bajo costo
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Resumen

Se describe el disefio, fabricacion y evaluacion de un espectrometro alfa de alta resolucion y
bajo costo que emplea como detector un diodo PIN con ventana desnuda y gran area. La
electrénica analdgica asociada estd formada por modulos pequefios y posee prestaciones
adecuadas para muestras con baja actividad. Se ha construido una camara de vacio de
pequefio volumen y el porta muestras correspondiente para mejorar la resolucion del
espectrometro. El equipo ha sido utilizado para la determinacion de la composicidn isotopica
de muestras de uranio natural a muy bajas concentraciones, obteniéndose una resolucion
menor a 50 KeV para energias de 4,20 MeV (*®U) y 4,78 MeV (**U). El disefio del
espectrometro permite conectarlo a cualquier médulo MCA comercial.

Development of a low cost alpha particle spectrometer

Abstract

The design, manufacturing and evaluation of a high resolution and low cost alpha particle
spectrometer, is described. It uses a big size windowless PIN diode as a detector. The
associated analogical electronics is comprised by small size modules and the instrument
presents a very good performance for samples with low activity. A small vacuum chamber
with its corresponding sample holder, have been built in order to improve the resolution of
the spectrometer. The instrument has been used for the determination of the isotopic
composition of natural uranium in low content geological samples and a resolution better
than 50 keV, has been obtained for the energies of 4.20 MeV (*8U) and 4.78 MeV (**U).
The design of the instrument allows to connect it to any commercial multi-channel analyzer
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module.

1. Introduccion

La medicion precisa de la energia cinética de
las particulas alfa, especialmente de aquellas
emitidas por ciertos radioisétopos es de vital
importancia en el campo de las mediciones
nucleares y la instrumentacion. La determi-
nacion de la composicién isotdpica de una
muestra puede realizarse por diversas
técnicas; sin embargo, el analisis mediante
espectrometria alfa resulta ser, en muchos
casos, mas sensible y econémico.

El elemento mas importante de una cadena de
espectrometria  alfa es el  detector.
Usualmente se han utilizado detectores de
silicio de barrera de superficie y detectores de
silicio de iones implantados [1]. Detectores
de este tipo se encuentran comercialmente
disponibles en diferentes tamarios, pero son
componentes bastante caros.

Por otro lado, en los ultimos afios se han
realizado avances significativos en el
desarrollo de dispositivos semiconductores de
bajo costo para la deteccion de particulas
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cargadas, como son los fotodiodos tipo PIN

[1].

Pre-amplificador

> L

Particula
alfa !
Jalactones /
Pulso de
| comiente

|||—

Figura 1. Representacidn esquematica de la
operacion de un diodo PIN.

- Correspondencia autor: obaltuano@ipen.gob.pe
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Un dispositivo de este tipo posee una delgada
capa de semiconductor extrinseco tipo p+ en
la parte frontal y una delgada capa tipo n- en
la parte posterior del sustrato. Entre ambas
capas extrinsecas existe una capa de material
intrinseco o capa-l (Figura 1). La region de
deplecion, que es la zona sensible del
detector, se forma en la capa intrinseca del
mismo y su espesor depende de la
resistividad del sustrato y del voltaje de
polarizacion inverso aplicado al diodo. En
aquellos componentes cuyo sustrato posee
una alta resistividad (> 4KQ-cm) la region de
deplecion se extiende desde la capa p+ hasta
aproximadamente la mitad del espesor de la
capa intrinseca cuando no se aplica voltaje de
polarizacion. En estas condiciones, la
aplicacién de un voltaje de polarizacion
inverso tan bajo como +5V puede extender la
region de deplecion a todo el espesor de la
capa intrinseca [1].

2. Experimental
2.1

Para esta aplicacién se ha utilizado como
detector un fotodiodo PIN de silicio S3590-
19 (Hamamatsu Photonics K.K.) el cual tiene
un area sensible de 10 mm x 10 mm y un
espesor maximo de la regién de deplecion de
0.3 mm. Este dispositivo posee una ventana
sin recubrimiento (windowless) que permite
el ingreso de las particulas alfa dentro del
volumen sensible del mismo. Un voltaje de
polarizacion inverso de +12V se aplica entre
los terminales para incrementar el espesor de
la region de deplecion.

Sistema de deteccion

Este dispositivo se ha montado sobre la tapa
de una cdmara de vacio cilindrica, que ha
sido construida con doble finalidad: realizar
las mediciones en un ambiente libre de aire y
evitar que la luz incida directamente sobre el
diodo PIN, debido a su alta sensibilidad a la
radiacion en el rango visible. La resolucién
de todo el sistema se ve fuertemente
incrementada al extraer el aire circundante
entre la fuente emisora alfa y el detector,
evitando la dispersion y pérdida de energia de
las particulas alfa al chocar contra las
moléculas de aire.

Una bomba de vacio reduce la presién dentro
de la camara de medicidn hasta una presion
absoluta de 10 mmHg. La camara de vacio
construida en aluminio posee dos aberturas,
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una para la conexion de la manguera para
extraer el aire interior y otra que permite
montar un vacudémetro para la medicién del
nivel de vacio (Figura 2).

Abertura para
montaje de
vacudémetro

) Abertura de
/" extraccién de aire

‘*\Posucwc‘m para
la muestra

Empaque jebe

-

il

Figura 2. Camara de vacio con montaje de diodo
PIN y preamplificador.

El diodo PIN se encuentra montado sobre la
tapa de la cAmara de medicion mediante un
soporte de polietileno. Las uniones han sido
selladas con silicona para evitar el ingreso de
aire durante la operacién. La construccion
interior de la base de la camara de medicion
incluye un soporte que permite colocar la
muestra a medir a una distancia de 5 mm del
detector. Diversos soportes pueden ser usados
para aumentar o disminuir la distancia fuente-
detector en caso fuera necesario.

2.2

La cadena de medicion estd formada por los
modulos analdgicos tradicionales de un
sistema de espectrometria de energias, que
incluye el preamplificador sensible a carga, el
amplificador y conformador semi-gaussiano
y el analizador multicanal (MCA) operando
en modo PHA. Con la finalidad de obtener la
mejor resolucion posible, estos componentes
fueron construidos con componentes de bajo
ruido y montados de tal forma, que la
contribucion de ruido total se mantenga lo
mas baja posible.

Cadena de medicion

El preamplificador sensible a carga esta
formado por un moédulo hibrido de bajo costo
Cremat CR-111 (http://www.cremat.com),
gue posee una ganancia de 0.15 V/pC y una
carga méaxima detectable por evento 1.3 x 10°
electrones (21 pC) que garantiza la no
saturacién del preamplificador. Considerando
gue la energia media para producir un par
electron-hueco en el silicio es de 3.62 eV [2],
tendremos que la carga producida por una
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particula alfa de 10 MeV que deposita toda su
energia en el volumen sensible del detector
es:

Qb (1 MeV) = 10e6 x 1.6-19 / 3.62 = 0.44 pC

El médulo CR-111 se ha instalado sobre una
tarjeta de evaluacién Cremat CR-150, en la
cual se encuentran montados los reguladores
de voltaje para la operacion del mddulo CR-
111, los componentes para la polarizacion del
detector y el condensador para acoplamiento
en AC entre el detector y el amplificador.
Algunas resistencias con valores genéricos,
gue pueden ser puenteadas con diferentes
valores han sido montadas por el fabricante
en el circuito de polarizacién del detector. La
eleccion de los valores adecuados es una
solucion de compromiso entre la corriente
proporcionada por el detector y la
contribucion de ruido de las resistencias. En
la Figura 3 se muestra la configuracion
utilizada para la polarizacién y acoplamiento

entre el diodo PIN y el modulo
preamplificador.
470K Tarjeta (R-150
+12\0-
Bias supply
O‘OIUF_I_
:I: K
Input
_{ CRENAT o
(111 Al amplificador
0.01uF
Detector| A
$3519-19
Figura 3. Configuracién de voltaje de

alimentacion de diodo PIN y acople en AC con el
preamplificador.

La tarjeta CR-111 permite el montaje de
conectores BNC para las sefiales de entrada-
salida y alta tensién, ademéas de conectores
tipo banana para los voltajes de alimentacion.
Estos conectores son voluminosos e
incrementan innecesariamente el tamafio de
la tarjeta. Con la finalidad de reducir al
minimo la contribucién de ruido y problemas
asociados con la alta impedancia de salida del
diodo PIN, la tarjeta y el modulo
preamplificador han sido montados en la
parte superior de la tapa de la cdmara de
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vacio, muy cerca del diodo PIN. Para ello ha
sido necesario cortar la tarjeta CR-111
eliminando la zona destinada a los conectores
de sefial y alimentacién, realizando estas
conexiones directamente sobre la tarjeta. Con
estos ajustes, el tamafio de la misma ha sido
reducido hasta 6.7 cm x 5.1 cm. Finalmente,
una tapa de aluminio que incluye los
conectores para la fuente de alimentacién y la
sefial de salida ha sido instalada sobre el
preamplificador para reducir las interfe-
rencias electromagnéticas (EMI).

La salida del preamplificador proporciona
pulsos exponenciales que son entregados al
amplificador constituido por un filtro pasa-
bajo o conformador gaussiano incluido en un
modulo hibrido Cremat CR-200-2us, el cual
tiene una ganancia de 10 y una constante de
conformacion de 2us. Este médulo hibrido ha
sido instalado sobre una tarjeta de evaluacion
Cremat CR-160 que contiene un cancelador
de polos y ceros (P/Z), una etapa de ganancia
gruesa y otra de ganancia fina ademas de los
reguladores de voltaje para la polarizacion
del moédulo CR-200-2us. La tarjeta de
evaluacion y el conformador gaussiano son
dispositivos de bajo costo y no incluyen las
etapas de procesamiento analdgico, usuales
en equipos comerciales para reducir errores
producidos por altas tasas de conteo:
restaurador de linea de base (BLR) vy
rechazador de pulsos apilados (PUR).

CAMARA DE

¥ PREAMPLIFICADOR
VACIO

AMPLIFICADOR

DIODOPN |+ ]

o] Moddo
Ganancia | d

| guesayfa | Cend 11—

Modulo
Cremat
CRA11

Polarizacion
de detecory —|
aopeAC |

,,,,,,,,, R0 || MCA

Tarieta Cremat CR-150 Tarjeta Cremat CR-160

Figura 4. Cadena de medicion.

El espectrometro que ha sido desarrollado
estd destinado fundamentalmente para
realizar el andlisis de muestras alfa de baja o
mediana actividad, por lo cual un circuito
BLR y un circuito PUR no son necesarios y
su utilizacion no acarrearia ninguna ventaja
comparativa, sino incrementaria su costo
significativamente. La Figura 4 muestra la
cadena de medicion utilizada asociada al
detector.

La construccion modular del espectrometro
permite que la salida de pulsos gaussianos,
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entregada por el amplificador pueda ser
conectada a cualquier analizador multicanal
(MCA) comercial, para realizar la medicion
del espectro de energias de la fuente alfa.

3. Resultados y Discusion

El funcionamiento del espectrometro ha sido
verificado mediante dos fuentes de radiacion
diferentes. En una primera etapa se utiliz6
como fuente de radiacion alfa una muestra de
uranio natural depositada en forma de una
pelicula muy delgada sobre un disco de acero
inoxidable previamente pulido y para lo cual
se ha utilizado una nueva técnica de electro-
deposicion quimica [3]. El uranio natural
posee tres isotopos: U, *°U y *U, cada
uno de ellos emite radiacion alfa con energias
caracteristicas de 4.20, 4.40 y 4.78 MeV,
respectivamente. El espectro obtenido con
esta muestra se observa en la Figura 5. El
tiempo de medicion fue de 80,000 segundos y
se utilizo un MCA marca Canberra modelo
Mutiport Il configurado con 1024 canales. La
distancia fuente-detector ha sido mantenida
en 5 mm y se ha generado una presion
absoluta de 10 mmHg en la camara de vacio.
La resolucién obtenida bajo estas condiciones
es de 50 KeV medida a la FWHM del pico de
4.78 MeV de ***U.

En una segunda etapa, se utiliz6 una muestra
patrén estandar (MRC2001-053) de Am-241,
bajo la mismas condiciones anteriores, pero
con un tiempo de medicion de 100,000
segundos, se obtuvo una resolucion de 33
KeV en el pico principal de 5.485 MeV del
Am-241.

La diferencia en la resolucion medida en
ambas pruebas se debe a las limitaciones en
la adecuada preparacion de la muestra de
uranio natural, motivo por el cual se aprecia
una degradacion de la resolucion en energia.
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Figura 5. Espectro de energias alfa de una fuente
de uranio natural obtenida con el espectrémetro
alfa (tiempo de medicion: 80,000 s).

Figura 6. Espectro de energias alfa de la fuente
patron de Am-241 que ademas contiene
cantidades significativas de **°Pu, ?*Pu y U
(tiempo de medicién: 100,000 s).
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