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Editorial

El Informe Cientifico Tecnologico —ICT- del Instituto Peruano de Energia Nuclear es una
publicacion, cuyo contenido esta principalmente relacionada con el area nuclear, sin
embargo esta abierta a todos los campos de la investigacion. Se edita anualmente en forma
ininterrumpida desde el afio 1998 y constituye un medio eficaz para preservar, transmitir y
dar visibilidad a la produccion cientifica institucional, constituyendo un importante soporte
de la gestion del conocimiento para los investigadores del IPEN y de otras entidades
nacionales e internacionales.

El IPEN cuenta con instalaciones cientifico tecnoldgicas, entre las que se incluyen dos
reactores nucleares de investigacion, denominados RP-0 y RP-10; una Planta de
Produccion de Radioisotopos y Radiofarmacos; una Planta de Gestion de Residuos
Radiactivos; Laboratorios de Ciencias para Andlisis por Activacion Neutronica,
Caracterizacion de Materiales, Instrumentacion Nuclear, Facilidades de Neutrografia y
Biologia; el Laboratorio Secundario de Calibraciones Dosimetricas, el Laboratorio de
Radiometria Ambiental, entre otros, en los cuales estudiantes de universidades nacionales
y extranjeras tienen la oportunidad de realizar trabajos de investigacion y desarrollo que
coadyuven a la solucion de problemas que la sociedad demanda.

El esfuerzo dedicado para lograr los objetivos institucionales ha permitido avances
importantes en la produccion cientifica, la modernizacion de las instalaciones, la
identificacion y el fortalecimiento de lineas de investigacion y desarrollo, la captacion y
formacion de recursos humanos calificados y evidentemente la difusion, gestion y
preservacion del conocimiento cientifico logrado en las Gltimas décadas.

En esta nueva edicion del ICT, el Comité Editorial ha sometido a un proceso de arbitraje
los articulos originales, notas técnicas y casos estudio, con la finalidad de mejorar la
calidad de nuestra publicacion. Presentamos temas tan importantes como el uso de técnicas
analiticas nucleares para la caracterizacion elemental y radiactiva de productos agricolas
nativos y especies marinas; asi como la evaluacion de la concentracion de radon en
espacios interiores. En el campo del uso de la tecnologia nuclear, en esta edicion, se
exponen diversos trabajos sobre el dafio genémico debido a la radiacion; estudios de
hidrodinamica en agua subterranea; estudios para mejorar los procesos de produccion de
radioisétopos y radiofarmacos; asi como la optimizacién en el funcionamiento del reactor
RP-10. En el campo de la medicina se detallan estudios sobre el riesgo debido a la
exposicion radiologica ocupacional y hallazgos en gammagrafia 6sea en pacientes con
cancer de mama.

Queremos resaltar que el apoyo de la cooperacion nacional e internacional es fundamental
para realizar los trabajos de investigacion, desarrollo e innovacion en nuestra Institucion;
asi como la participacion de estudiantes universitarios a través de visitas cientificas y
practicas pre-profesionales; estancias y pasantias de graduados y profesionales.

En esta oportunidad, invitamos a la comunidad cientifica para realizar de manera conjunta
trabajos de alto impacto socioecondmico, contribuyendo eficazmente al desarrollo de
nuestro pais.

Concluyo agradeciendo a todos los autores que han aportado con sus trabajos para mostrar
la produccion intelectual del Instituto Peruano de Energia Nuclear.

Susana Petrick Casagrande
Presidenta del IPEN
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Caracterizacion elemental en granos de quinua (Chenopodium quinoa

Willd.) mediante la técnica de fluorescencia de rayos X

Paula Olivera de Lescano™”, Diego Nieto Aco?

! Direccién de Investigacion y Desarrollo, Instituto Peruano de Energia Nuclear, Av. Canada 1470,
Lima 41, Per(
2E. P. A. de Quimica, Facultad de Ciencias, Universidad Nacional de Ingenieria, Av. TUpac Amaru
210, Rimac, Lima 25, Pera

Resumen

Con el objeto de caracterizar, mediante la técnica de fluorescencia de rayos X de energia
dispersiva, los granos de quinua de consumo humano se analizaron 8 muestras de distintas
marcas comerciales de quinua, que son distribuidas en el mercado local; las muestras se
analizaron junto con un material referencia certificado por el Organismo Internacional de
Energia Atomica (OIEA). Los resultados obtenidos muestran la presencia de elementos
como K, Ca, Mn, Fe, Cu, Zn, Rb y Sr, los mismos que se comparan con datos reportados en
diversos estudios realizados en paises vecinos como Ecuador, Chile y Bolivia.

Palabras Claves: Chenopodiumquinoa, Caracterizacidn elemental, Fluorescencia de Rayos X

Elemental Characterization of minerals in Chenopodium quinoa
grains by the X-ray fluorescence technique

Abstract

In order to characterize by the technique of X-ray fluorescence energy dispersive quinoa
grain for human consumption, 8 samples of different trademarks of quinoa, which are
distributed in the local market were analyzed; together one reference materials certified by
the International Atomic Energy Agency (IAEA) was analyzed. The results show the
presence of elements such as K, Ca, Mn, Fe, Cu, Zn, Rb and Sr, the same as compared to
data reported in various studies in neighboring countries like Ecuador, Chile and Bolivia.

Keywords: Chenopodium quinoa, elemental characterization, X-ray fluorescence

1. Introduccién

Los granos de quinua son altamente
nutritivos debido a la calidad de sus proteinas
y lipidos y la gran variedad de minerales y las
vitaminas que almacenan [1].

La quinua (Chenopodium quinoa Willd.) es
un pseudo cereal que se cultivé en forma
tradicional en el rea andina desde la época
incaica. Fue ampliamente usada en la
alimentacion de los pueblos antiguos de
Sudamérica como uno de los alimentos
basicos. Recientemente ha surgido un gran
interés  por la quinua debido al
reconocimiento de su potencial agricola y
nutritivo. Aungue la quinua supera a los
cereales mas importantes en algunos
nutrientes, es mas notable en el contenido y
calidad de sus proteinas (respecto al
contenido de aminoacidos esenciales). El
verdadero valor de la quinua no es como un
reemplazo de algunos alimentos, sino méas

bien como un complemento de ellos para que
alcance un valor nutritivo alto [2].

Los granos de quinua también son ricos en
nutrientes minerales. Estudios previos [3] han
resumido que los contenidos de K, Ca, Mg, P,
S, Fe y Zn en los granos de quinua son
mucho mas altos que en otros cereales como
el arroz o el trigo.

De acuerdo con la Norma Técnica Peruana
[4] sobre los requisitos que debe reunir los
granos de quinua para su comercializacion,
los granos de quinua deben estar exentos de
metales pesados (Hg, As, Cd, etc.) en
cantidades que puedan representar un peligro
para la salud humana [5].

La técnica de anlisis por fluorescencia de
rayos X ha demostrado ser un excelente
método analitico, para determinar la
composicion quimica elemental de diversos
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materiales, porque es una técnica directa y no
destructiva que permite las determinaciones
multielementales [6] garantizando la no
perdida de los elementos presentes al no ser
muy manipulado en la preparacion de las
muestras.

2. Procedimiento Experimental

2.1 Seleccion vy
muestras

preparacion  de

Se analiz6 8 muestras de las marcas de
quinua de mayor distribucion en el mercado
local, los mismos que se expende embolsados
y debidamente sellados. También se analizd
una muestra de quinua no envasada (a granel,
quinua sin marca). Para efectos de este
estudio las muestras fueron identificadas por
las letras iniciales de cada marca de quinua.
Junto a nuestras muestras se utilizd un
material de referencia certificado por el
Organismo Internacional de Energia Atémica
(OIEA) para determinar el error relativo a los
resultados. Se dispuso aproximadamente unos
20 g de granos de quinua por muestra sobre
una luna de reloj que luego se dej6 secar a
50 °C por 24 horas. Luego, las muestras
fueron pulverizadas utilizando un mortero de
agata. Cada una de las muestras fue colocada
en una matriz de 25 mm de didmetro donde
se realiz6 el pastillado utilizando una prensa
hidraulica a una presion de 10 t por 2
minutos, para obtener pastillas de
aproximadamente 1g por triplicado.

2.2 Irradiacion y medicion de rayos X

Las pastillas fueron analizadas tanto en un
sistema modular de andlisis por Fluorescencia
de Rayos X cuya fuente de excitacion es una

fuente anular de Cd-109, como en un sistema
cerrado de espectrometria de Fluorescencia
de Rayos X con blancos secundarios y un
tubo de rayos X cuyo &nodo es de Gadolinio,
Modelo EPSILON 5; ambos sistemas tienen
un detector semiconductor de Si(Li) de 167
eV y 140 eV de resolucion para 5.89 KeV de
energia, respectivamente. Para la toma de
datos se utiliz6 sendos analizadores
multicanales.

2.3. Evaluacién de
determinacidn cuantitativa

espectros y

La evaluacion de los espectros, la deter-
minacion cualitativa de elementos y los
célculos cuantitativos en el equipo modular
fue realizada mediante el método de
sensibilidad  elemental, utilizando el
Quantitative X Ray Analysis Software —
QXAS, software promovido por el
Organismo Internacional de Energia Atomica
(OIEA) y un software comercial en el caso
del sistema cerrado.

3. Resultados y Discusién

Se utiliz6 como material de referencia el
Natural Grass Mixture (PTXRFIAEA 06). La
concentracién obtenida para cada elemento
de este material se muestra en la Tabla 1. Las
concentraciones obtenidas en el material
analizado, tanto en el sistema modular de
espectrometria de rayos X como en el sistema
cerrado, son consistentes con los valores
certificados, obteniendo un error relativo
(ER) entre 0.3 % y 10 % para los elementos
determinados.

Tabla 1. Concentracion de los elementos medidos y la concentracidn certificada
para el material de Referencia PTXRFIAEA 06 Grass Mixture.

Valores Certificados Valores Experimental Error
Elemento |  conc.(mg/kg) Desv. Std. Conc.(mgrkg) Desv.Std. | Relativo

(mglkg) (mglkg) (%)

K 37769 1237 36819 369 6.6
Ca 5411 237 5922 450 9.4
Mn 81.5 6.7 81.7 1.7 0.3
Fe 497 31 512 36.4 3.0
Cu 14.7 1.57 14.1 0.43 -3.9
Zn 82.1 3.4 82.9 1.9 1.0
Rb 6.3 0.8 5.7 0.6 9.5
Sr 7.9 0.9 8.33 0.8 5.4
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La concentracion de los elementos, como
potasio (K), calcio (Ca), Manganeso (Mn),
hierro (Fe), cobre (Cu), Zinc (Zn), rubidio
(Rb) y estroncio (Sr) en cada una de las
muestras irradiadas se muestran en la Tabla
2.

En la Figura 1 se muestra un tipico espectro
de fluorescencia de rayos X de una de las
muestras de quinua, en donde se aprecia las
lineas caracteristicas de los elementos K, Ca,
Mn, Fe, Cu, Zn, Rby Sr.
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Los resultados muestran al K como el metal
que se encuentra en mayor cantidad en las
semillas de quinua, llegando en algunos casos
a formar parte del 1% en masa, esto puede
observarse para el caso de la quinua a granel
(QG) vy la quinua de marca TC. Para las
demas muestras de quinua, el contenido de K
es menor al 1 %; sin embargo, se mantiene en
valores entre 0.6 % y 0.8 % como reportan
Palombini et al. (2013), Ruales & Baboo M.
Nair. (1993), y Konishi et al. (2004).

Tabla 2. Concentracion de elementos determinados en cada una de las muestras analizadas. (*: % en masa).

Composicién elemental (mg/kg)
Muestra
K* Ca Mn Fe Cu Zn Rb Sr
QG |1.03+0.08 | 1157+95 | 946+13 | 126+9 |122+0.8| 21.2+36|21+2(1+0.1
CO |0.55+0.04 1006 £100 | 97.1+0. | 123+9| 82%0.7 43+04|17+1|5+£0.7
IS 0.73+£0.08 | 524 £126 [95.2+1.1 |125+10| 9.8+£0.2 220+£6.3|11+1|2+0.3
ME [0.71£0.09 | 867+206 |[95.2+0.5 |122+10| 9.1+£0.3 143+27|10+1 ({205
Mx 10.61 +0.06 (1463 + 186 | 95.1 +0.8 |135+ 10 |10.6 0.2 21.3+34|110+1|4+x04
PS |0.67+0.05 (1228 +121 | 96.0+0.7 |140+10 | 79+0.1| 11.2+3.7|10 +1(6+04
SR |0.78+0.06 | 1108 +92 |955+0.6 (139+10 |104+0.2| 17.6+3.4|18+1(3+0.2
TC |1.19+0.08 | 922+113 [97.62+0.2 |148+10 |10.2+0.3 | 61.1+49|20+1|1+0.2
WN (0.68+0.08 | 829+131 | 946+0.8 | 111+9 | 53+1.1 [Nodetectado | 11+1|3+0.3

Cuentas/s

Energia (KeV)

Figura 1. Espectro de una muestra SR obtenida mediante la técnica de Fluorescencia de Rayos X de fuente

radiactiva de Cd-109.

Todos los valores de Ca y Fe encontrados en
las muestras analizadas mediante la técnica
de fluorescencia de rayos X, son ligeramente
mayores a los reportados para la variedad de
quinua peruana Blanca de Junin por Bravo
et al. [7] determinados mediante la técnica de
espectroscopia de absorcion atomica.

También encontramos al Ca como segundo
mineral mas abundante; sin embargo; para

cada muestra de quinua el contenido es
variable (entre 600 y 1200 mg/kg). Estos
valores son similares a los hallados en
diversas variedades de quinua chilena por
Miranda et al. [8]. Mientras que en una
variedad de quinua boliviana se encontrd
unos 1213 + 52 mg/kg de Ca [9] lo cual es un
valor cercano a cuatro de las muestras
analizadas (Mx, PS, SR, QG, CO).
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Estudios realizados en variedades de quinua
ecuatoriana [10] muestran resultados muy
similares para los contenidos de K (cerca al
1.2 %), Ca (874 mg/kg) y Mn (33 mg/kg),
pero también presentan otros metales pesados
a nivel traza como Cd, Hg, Se. Mientras que
el anélisis realizado en variedades de quinua
y amaranto brasileras [11] muestra también
valores de K (0.9 %), Ca (108.4 mg/kg) y Mn
(34.1 mg/kg) en concordancia con los
encontrados para los granos de quinua
analizados en este trabajo. Sin embargo, el
contenido de Fe (102.8 mg/kg) reportado fue
ligeramente  menor al de  nuestras
determinaciones.

Investigaciones con semillas maduras [1]
permitieron distinguir tres compartimientos
en ellas: el embridn, la endosperma y la
perisperma. La distribucién de las principales
reservas de almacenamiento es claramente
diferente en esas areas: el embrién y la
endosperma almacenan proteinas, lipidos y
minerales, y la perisperma almacena almidon.

Segun los trabajos de Konishi et al. [12]
realizado mediante el estudio por la técnica
de Microandlisis por Energia Dispersiva de
Rayos X encontraron gque la mayor cantidad
de Ky el Ca se encuentran distribuidos en la
superficie (endosperma) de los granos, por lo
que al pasar los granos de quinua por los
procesos de lavado y escarificacion, parte de

estos minerales, podrian ser removidos
disminuyendo asi la concentracion. Esto
puede ser observado al comparar los valores
de K y Ca de las demas muestras con la
muestra QG, los cuales al no ser un producto
de marca no han pasado un proceso de
escarificacion, como las demas muestras.

Ademas, observamos que los contenidos de K
y Ca mas altos son los correspondientes a la
muestra QG, que contiene quinua sin marca y
no es un producto envasado. Un factor
importante a considerar es que las semillas de
quinua utilizadas en este trabajo fueron
obtenidas de  productos  comerciales
envasados y por lo tanto han pasado por
procesos de lavado y escarificacion, en este
proceso los granos son pulidos para perder la
saponina que se encuentra en su superficie y
que provoca un sabor amargo [13].

Respecto a los minerales Rb y Sr no han sido
reportados anteriormente como componentes
en los granos de quinua; sin embargo, fueron
encontrados a niveles muy bajos. Por tal
motivo, se realizd una adquisicion del
espectro del fondo para descartar la presencia
de estos metales como ruido o contaminantes.
En la Figura 2 se aprecia los espectros de
fondo y de la muestra denominada como SR,
en ella se observa que no hay Rb y Sr en el
fondo, asegurando asi su presencia como
contenido en la quinua.

Cue nilas por we gundo

2000 2000 6000 8000

Figura 2. Espectro de la muestra de quinua SR y espectro de fondo.
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4. Conclusiones

Los granos de Chenopodium quinoa de las
diferentes marcas comercializadas en el
mercado local presentan una amplia variedad
de minerales, entre los que se pudo identificar
al K, Ca, Mn, Fe, Cu, Zn, Rby Sr.

El K y el Ca son los elementos que se
encuentran en mayor cantidad en estos
productos y se encontraron dentro de los
rangos reportados por las referencias; no
obstante, se considera la diferencia en las
concentraciones entre las diferentes marcas
del producto, hecho que nos incentiva a
seguir estudiando a este importante y valioso
producto alimenticio. También se ha
encontrado que para los Materiales de
Referencia del OIEA, los valores de las
concentraciones elementales medidos en el
laboratorio mediante la  Técnica de
Fluorescencia por Rayos X, son consistentes
con los valores certificados, lo que garantiza
la calidad de los resultados obtenidos.

Los elementos Rb y Sr no han sido
reportados en la bibliografia como
componentes en los granos de quinua; sin
embargo, fueron encontrados a niveles muy
bajos, corroborandose su presencia mediante
la adquisicién de un espectro de fondo para
descartar la presencia de estos metales como
ruido ambiental.
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Resumen

La dosimetria bioldgica es la estimacion de la dosis absorbida en individuos expuestos a
radiacion ionizante a partir de muestras de sangre basandose en la cantidad de dafio inducido
por la radiacion en el ADN celular. En este estudio se evalud un ensayo experimental ex vivo
a partir de muestras de sangre humana irradiada, con la finalidad de determinar el dafio en el
ADN. Para ello se irradi6 a bajas dosis (<100 mGy) tomando en consideracion los siguientes
parametros: volumen de sangre (3mL), temperatura (37 °C) tiempo de incubacion (0.5, 2, 4,
8y 24 h) y siendo las dosis: 0, 12.5, 25 y 50 mGy empleando radiacién gamma del Cesio-
137 de 662 keV a una tasa de dosis de 38.46 mGy/h. Para determinar el dafio cualitativo en
el ADN genomico se utilizd electroforesis en gel de agarosa y la reaccion en cadena de la
polimerasa (PCR) para el gen p53 en una secuencia de 133 pb del exon 7, relacionada a la
proteina que actta en el proceso de reparacion celular. Los resultados obtenidos en el anélisis
cualitativo no evidenciaron degradacion del ADN genomico; ademés, se observo un
incremento en la concentracion de ADN a la cuarta hora de incubacion encontrandose los
valores maximos para todas las dosis en las dos muestras analizadas. Se concluye que los
efectos de la radiacion ionizante a las dosis utilizadas no generan un dafio detectable
mediante técnicas moleculares como las utilizadas en el presente estudio.
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Ex vivo irradiation of human blood to determine DNA damage using molecular

techniques

Abstract

Biological dosimetry is the assessment of absorbed dose in individuals exposed to ionizing
radiation from blood samples based on the radiation induced damage in cellular DNA. The
aim of this study was to determine the damage in the DNA through the assessment of an
experimental ex vivo assay using irradiated samples of human blood cells. For this purpose,
blood samples were irradiated at low doses (<100 mGy) considering the following
parameters: blood volume (3mL), temperature (37 °C) and incubation time (0.5, 2, 4, 8 and
24 h). Dose values were: 0, 12.5, 25 and 50 mGy using Cesium -137 gamma rays at 662 keV
and a dose rate of 38.46 mGy/h. The qualitative damage in the genomic DNA was
determined using agarose gel electrophoresis and polymerase chain reaction (PCR) for the
p53 gene in a sequence of 133 pb of exon 7, related to the protein that acts in the cell repair
process. The results of the qualitative analysis showed no degradation of genomic DNA; also
an increase in the DNA concentration was observed up to the fourth hour of incubation,
finding maximum values for all doses in the two samples. As a conclusion, the effects of
ionizing radiation at doses used in this experiment do not generate a detectable damage, by
means of molecular techniques such as those used in the present study.

Keywords: ionizing radiation, electrophoresis, PCR

Introduccion
candidatos biodosimétricos [3,2].

se han propuesto como un grupo superior de

Los dafios causados por la radiacion ionizante
(RI) como las roturas de doble cadena de
ADN activan grandes cantidades de proteinas
e inducen genes asociados con el ciclo celular
y control del crecimiento [1,2]. Entre las
proteinas implicadas durante las primeras
etapas de la respuesta celular en la deteccion
de dafios en el ADN vy el control de la
progresion a través del ciclo celular estan:
H2AX, ATM, CDKN1A y TP53, las cuales

Mantener la estabilidad del genoma es de
gran importancia para todos los organismos
porque el dafio del ADN puede tener
implicaciones biolégicas graves, como
trastornos genéticos y cancer [4,5]. En los
altimos afos el uso de las pruebas de imagen
para diagnéstico médico, asi como la

*
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exposicion terapéutica ha aumentado de
manera significativa, convirtiéndose en una
preocupacion los efectos biolégicos de la
exposicion a la radiacion de dosis bajas en
pacientes, médicos y personal técnico [6].
Por eso, es necesario contar con bioensayos
rapidos y fiables para evaluar el riesgo de las
personas expuestas a radiaciones ionizantes
[2,3]; sin embargo, la determinacién
cuantitativa del dafio radiolégico después de
la exposicion a dosis bajas (<100 mGy) sigue
siendo un reto [6].

En ese sentido encontrar un marcador idéneo
en estas situaciones es sumamente importante
para monitorear poblaciones expuestas a
radiacion  ionizante, pero hay poca
informacion sobre el uso de marcadores
moleculares especificos para tal fin [7,8].

Con la finalidad de determinar el dafio en el
ADN (roturas de doble cadena), en muestras
de sangre humana irradiada a dosis bajas de
radiacion ionizante (<100 mGy) se plantea
una metodologia de irradiacién de sangre y
andlisis de ADN a diferentes intervalos de
tiempo, manteniendo  condiciones  de
temperatura (37 °C) y volumen de muestra,
asi como la evaluacion de la variacion de un
biomarcador molecular p53, que es una
proteina involucrada en eventos como la
autofagia, reparacion del dafio del ADN,
supervivencia celular y senescencia celular

[9].
2. Experimental

El ensayo consisti6 en exponer sangre
humana a dosis bajas de RI. Se extrajo sangre
venosa por venopuncién de la parte superior
del antebrazo de dos personas saludables del
sexo masculino, entre 30-40 afios de edad,
teniendo en cuenta las siguientes considera-
ciones: que no sean fumadores y sin
antecedentes de radioterapia, ademas se
informé anticipadamente a cada donante
sobre el objetivo del ensayo el cual fue
registrado mediante un formato de
consentimiento informado. Para la toma de
muestras se utiliz6 el sistema al vacio en
tubos Vacutainer con EDTA (K2), los
mismos que fueron utilizados para la
irradiacion.

2.1 lrradiacién de muestras

Con la finalidad de simular la irradiacién de
seres humanos a dosis bajas y la probable

aparicion de efectos estocésticos se aplicd
radiacion a muestras de sangre con las
siguientes dosis: 12.5 mGy, 25 mGy y 50
mGy [6]. La irradiacion se llevo a cabo en el
Laboratorio Secundario de Calibraciones
Dosimétricas del Instituto Peruano de Energia
Nuclear, utilizando una fuente de radiacién
gamma Cesio-137 de 662 keV a una tasa de
38.46 mGy/h. Por cada dosis se irradiaron 3
mL de sangre y se tuvo en cuenta una
muestra control que no fue expuesto a
radiaciones  ionizantes. Las  muestras
permanecieron en hielo hasta su posterior
traslado al laboratorio de irradiacion. Una vez
irradiadas las muestras fueron incubadas
inmediatamente a 37 °C en una estufa hasta
su posterior evaluacion.

2.2 Extracciéon de ADN

La extraccion de ADN gendmico de todas las
muestras de sangre se llevo a cabo a partir de
un volumen de 200 pl utilizando el kit
QIAamp DNA Blood (QIAGEN®), siguiendo
las instrucciones del fabricante;
posteriormente, el ADN fue almacenado a
20 °C. La extraccion del ADN se llevo a cabo
a intervalos de tiempo con el objetivo de
evaluar el dafio en el ADN vy su
correspondiente proceso de reparacion. Los
tiempos y las dosis evaluadas se observan en
la Tabla 1.

Tabla 1. Extraccion de ADN de sangre irradiada a
intervalos de tiempo.

Dosis | Extraccién de ADN a intervalos

(mGy) de tiempo (horas)

0
125 1 o5 | 2 | 4 | 8 | 24
25

50

2.3 Cuantificacion de ADN

El ADN fue cuantificado por espectro-
fotometria utilizando el equipo de medicion
Nanodrop100 a una absorbancia de 230/260.

2.4 Electroforesis de ADN genémico

La calidad del ADN fue evaluado mediante
geles de electroforesis en Agarosa 1 % con
un marcador de peso molecular 100 pb
GeneRuler 100 pb (Fermentas®) en buffer
TBE1X a 60 Voltios, 400 mA por 1h en una
camara de  electroforesis BIORAD®:
posteriormente, fueron tefiidos con bromuro
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de Etidio (0,01 mg/mL) y visualizados en un
foto documentador BIORAD®.

2.5 Amplificacion mediante PCR del
gen p53

Para evaluar el dafio generado en el ADN por
efecto de las radiaciones, se utilizo el
biomarcador p53 para amplificar mediante la
reaccion en cadena de la polimerasa (PCR)
una secuencia de 133 pb ubicada en el exén 7
[10].

Se utilizaron oligonucleodtidos segun la
referencia [10,11] en un volumen final de
reaccion de 30ul con Buffer PCR 1X
(Applied Biosystems), 1.5mM MgCl (Applied
Biosystems), 2.5mM dNTP (Promega), 0.6
mM de cada oligonucleétido p53 (13992-
14013) Forward 5-
TCTCCTAGGTTGGCTCTGACTG-3’ y p53
(14105-14125) Reverse 5’-
GCAAGTGGCTCCTGACCTGGA-3’; 0.3U
de Go Taq® DNA Polimerase (Promega). El
protocolo de amplificacién consistié en:
desnaturalizacion inicial de 94 °C por 4
minutos, seguido de 35 ciclos de
Denaturacion a 94 °C por 60 segundos,
Hibridacion de los oligonucleétidos a 62 °C
por 60 segundos y 72 °C por 60 segundos y
una extension final de 72 °C por 7 minutos,
ademas se utilizo como control negativo
agua libre de nucleasas Biology Molecular
Water Sigma® manteniéndose constante los
demés componentes de la reaccion.

2.6 Electroforesis de los fragmentos
amplificados

Los productos amplificados por PCR fueron
visualizados en geles de agarosa a una
concentracion del 2 % con un marcador de
peso molecular 100 pb GeneRuler 100 pb
(Fermentas®) en buffer TBE1X a 60 Voltios,
400 mA por 1 hora en una cdmara de
electroforesis BIORAD;  posteriormente,
fueron tefiidos en bromuro de Etidio (0,01
mg/mL) y visualizados en un foto
documentador BIORAD.

3. Resultados y Discusién

Los resultados obtenidos en la evaluacion de
sangre, cuantificados por espectrofotometria,
mostraron un incremento en la concentracién
de ADN a las cuatro horas de incubacion
(Figura 1 y 2). Asi mismo, se encontrd

valores méaximos para todas las dosis de
irradiacion en ambas muestras analizadas

(Tabla 2).
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Figura 1. Cuantificacion del ADN de sangre
irradiada, muestra 1.
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Figura 2. Cuantificacion del ADN de sangre
irradiada, muestra 2.

Tabla 2. Extraccion de ADN de sangre irradiada a
las 4 horas de incubacion.

Dosis Concentracion de ADN (ng/ul)
Muestra 1 Muestra 2
0 mGy 33.8 33.6
12.5 mGy 32 29.5
25 mGy 30 35.4
50 mGy 29 33.2

Los resultados obtenidos pueden tener una
relaciébn con los procesos de reparacién
celular en funcién del tiempo de incubacién a
37 °C, es decir que la cinética del ciclo
celular incremento la concentracion del ADN
ocasionando que la proliferacion celular
aumente a las 4 horas de incubacion [12].

Ademas, se pudo observar que la calidad del
ADN mediante electroforesis en geles de
agarosa mostr6 un patron de corrida
constante en todas las dosis y tiempos de
evaluacion (Figura 3). Sin embargo, el dafio
ocasionado a dosis bajas de irradiacién no
puedo ser evidenciado de forma cualitativa
mediante  electroforesis debido a la
generacién enddgena de Especies Reactivas
de oxigeno que probablemente ocasionen
dafios pero de forma posterior en funcion al
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tiempo y susceptibilidad genética de cada

individuo [13,14].

TP | paeaaed | 315wty | 2emdy | S0wdiy - a2 5wy | 2oy | 50
| e | X

2k

Figura 3. Electroforesis de ADN en gel de
agarosa al 1 %, a partir de las muestras irradiadas.

Para comprobar la integridad del ADN vy
verificar si las dosis de radiacion utilizadas en
el ensayo ocasionaron mutaciones que
impidan la amplificacién del gen p53 se
utiliz6 una PCR para una secuencia de
133 pb [9] que codifica para el exdén 7.
Considerando que el gen p53 esté relacionado
con la reparacion celular y que mutaciones
del exén 5 al 9 en este gen favorecen la
aparicion de cancer en un 98 % de los casos
[10], se seleccion6 una region codificante del

M 1 2

1000pb
500pb

100pb

3 4

exon 7 [9].

Como resultado se pudo observar la
amplificacion por PCR para la secuencia del
gen p53, lo que demuestra que no hubo dafio
significativo o que no fue evidente debido a
las dosis bajas evaluadas en el estudio, como
sefialan otros autores [13] (Figura 4).

Frente a estos resultados es importante tener
en cuenta que a determinadas dosis de
radiaciones ionizantes es posible que se
alteren regiones funcionalmente importantes
en los procesos de transcripcion, las cuales
pueden ser regiones promotoras de genes
implicados en procesos de reparacién celular
dado que cambios en la expresion de estos
genes pueden afectar a la capacidad de las
células para reparar el dafio del ADN [15,
16].

5 6 7 8 B

133ph

Figura 4. Electroforesis en gel de agarosa al 1%. Amplificacion de la secuencia de 133 pb del gen p53 a
partir de ADN de sangre irradiada. Carril del 1 al 8 productos de amplificacion a las siguientes dosis de
irradiacion: 1= Control 1, 2=12.5 mGy, 3=25 mGy, 4=50 mGy, 5=Control 2, 6=12.5 mGy, 7=25 mGy y
8=50 mGy; B = blanco de PCR y M = marcador de Peso Molecular de 100 pb.

4. Conclusiones

Mediante técnicas moleculares como la
electroforesis de ADN en geles de agarosa y
PCR para la secuencia de 133 pb del exon 7
del gen p53, no se detectd dafio radioldgico
en las muestras irradiadas.

La técnica de PCR permiti6 amplificar la
secuencia de 133 pb del gen p53 de humanos

10

con una elevada sensibilidad y especificidad.
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Abstract

The Coulomb effects hypothesis is used to interpret even-odd effects of maximum total
kinetic energy as a function of mass and charge of fragments from thermal neutron induced
fission of ?*U. Assuming spherical fragments at scission, the Coulomb interaction energy
between fragments (Cspp) is higher than the @-value, the available energy. Therefore at
scission the fragments must be deformed, so that the Coulomb interaction energy does not
exceed the Q-value. The fact that the even-odd effects in the maximum total kinetic energy
as a function of the charge and mass, respectively, are lower than the even-odd effects of Q
is consistent with the assumption that odd mass fragments are softer than the even-even
fragments. Even-odd effects of charge distribution in super asymmetric fragmentation also
are interpreted with the Coulomb effect hypothesis. Because the difference between C,p, and
Q increases with asymmetry, fragmentations require higher total deformation energy to
occur. Higher deformation energy of the fragments implies lower free energy to break pairs
of nucleons. This explains why in the asymmetric fragmentation region, the even-odd effects
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of the distribution of proton number and neutron number increases with asymmetry.

Keywords: cold fission, asymmetric fragmentation, symmetric fission, kinetic energy, uranium 235

1. Introduction

The even-odd effects in the distribution of
Kinetic energy, charge and mass are among
the properties that have generated
controversy in the study of fragments from
thermal neutron induced fission of actinides.
To describe these effects is useful to recall
some definitions related to them. Let be a
fissile nucleus with charge Z; and mass As
that splits in a light fragment with Z;, protons,
Ny, neutrons (number of nucleons A;, =Z, +
Np) and a heavy fragment with Zy protons,
Ny neutrons (number of nucleons Ay =Zy +
Ny). These numbers obey the following
relations:

Zf= ZL+ZH

and

Af = AL + AH'
Based on these relations, to identify the two
complementary fragments from a fission
event it is enough to know the charge (Z) and

the proton number (N) or the mass number
(A) of the light fragment.

After scission, the light and heavy fragments
acquire Kkinetic energies K, Ky and
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excitation energies Xy, Xy, respectively.
Thus, the total Kkinetic energy (K) and the
total excitation energy (X) are:

K=KL+KH
and
X=XL+XH'

respectively. These quantities are limited by
the energy balance equation:

Q=K+X,

where Q is the available energy of the
reaction.

At the scission point, the available energy is
spent into deformation energy (D), Coulomb
interaction energy (C) and free energy (F):

Q=C+D+F.

The free energy is partitioned into intrinsic
energy (X*) and total pre-scission energy of
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fragments (K;):

F=X"+K,

The preference for even proton numbers in
the fission fragments has been well
established [1], leading to the definition of
the even-odd effect of charge distribution
(62):

YZ —v¢

02 = 54—
Y+ Y7

where YZ y YZ are the yield of fragments
with even and odd proton numbers,
respectively. Similarly are defined the even-
odd effect in the distribution neutron number
(6N) and nucleon numbers  (6A),
respectively.

For a given fragmentation corresponding to
proton and mass numbers Z and A,
respectively, the maximum total Kinetic
energy (Knax) IS reached by a configuration
that at scission acquires a maximum
Coulomb interaction energy (Cpax) and a
minimum total deformation energy (Dmin),
limited by the equation

Q = Cmax + Dnin-

Because  Coulomb  repulsion
fragments, Coulomb interaction
becomes total kinetic energy, so that:

between
energy

Kmax = Cmax = @ — Diin-

Let be A an odd nucleon number of the light
fragment, the local even-odd effect in the
maximum Q-value (QA4.y) as a function of
mass, is defined as

_ Qfiax + Oinix

8AQmax - 2 - Qr‘;llax-

In average 6, Qmax iS positive. Similarly there
are local even-odd effects in Quax as a
function of proton number (8;Qmax) and
neutron number (8 Qmax), respectively.

Because the even-odd effect of charge and
mass distribution, respectively, increases with
the fragment kinetic energy [1], a positive
local even-odd effect in the maximum total
kinetic energy as a function of mass,
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A-1 A+1
Kmax + Kmax

0aKmax = 2

A
- Kmax:

is expected. Similarly is expected positive
values of §;Kpn.x and OyKpax, Which
correspond to even-odd effects in the
maximum total kinetic energy as a function
of proton and neutron numbers, respectively.

Surprisingly, when C. Signarbieux et al.
found the evidence of the existence of cold
fission, in which the excitation energy is not
enough for the fragments to emit neutrons,
they do not find a significant even-odd effect
in the distribution of the nucleon numbers
(6AZ0). This set a controversy in those
authors that, based on the even-odd effects in
proton and neutron number distribution,
respectively, supported the hypothesis that
the fission process is superfluid [2].
However, in 1981, M. Montoya deduced [3,
4] that:

6A =082+ 6N—1,

which was confirmed by H. Nifenecker [5].
That relation shows that there is no
contradiction between a null even-odd effect
in A distribution and no-null even-odd effects
in Z and N distributions, respectively.

In 1991, based on data communicated by C.
Signarbieux et al., F. Gonnenwein and B.
Borsig show that the minimum excitation
energy,

Xmin = QKmaX — Kmax

where (Q, .. ) is the Q-value corresponding
to the charge that maximizes the total kinetic
energy, is lower for the odd than for the even
proton numbers [6]. This result encourages
research on even-odd effects, which leads to
review the existent results and interpretations
about even-odd effects in the distribution of
mass, charge and maximum total Kinetic
energy of fragments.

2. Even-odd effects in the maximum
total Kinetic energy

Taking into account the 3 x 10° events from
thermal neutron induced fission of #*°U,
obtained in 1981 by Signarbieux et al. [2], in
1984 M. Montoya presents the curve of
threshold values for the 10 events with the
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highest total kinetic energy values [7]. These
threshold values are assumed to correspond
to the maximum total kinetic energy for each
isobaric fragmentation. See Fig. 1. If one
draws an straight line segments between the
points corresponding to even nucleon
numbers (A_), the points corresponding to
odd nucleon numbers are generally below
that line, which is an indication that the
average of 6,K . 1S positive. Actually, the
average value of §,K,ax 1S 0.5 MeV.
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neutron induced fission

Fi%ure 1. Thermal
of “*U. Threshold values for which there are only
10 events with higher values of total Kkinetic
energy of fragments. The total number of events is
3 x 10°. Data taken from Ref. [7]. The average of
even-odd effect on K., as a function of the
fragments mass is 0.5 MeV.

In Fig. 2 one presents the maximum total
kinetic energy as a function of charge and
mass of fragments, obtained in 1986 by G.
Simon et al. [8]. The cases where the charge
that maximizes the total kinetic energy is odd
are indicated. The average even-odd effect in
the maximum total Kinetic energy as a
function of mass (64Kpyax) 1S 1 MeV. If we
take groups of 3 masses corresponding to
three different neighboring charges, the
average of 6;Kp,.x IS =0.66 MeV. Note that
in these results for the masses 87 and 88, the
charge that maximizes the total Kkinetic
energy in both cases is 35.
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Figure 2. Thermal neutron induced fission
of ?°U. Curve of the maximum total Kinetic
energy (Knax) as a function of the light fragment
mass number is presented. Taken from Ref. [8].
The measured charges that maximize K., for
each mass fragmentation are indicated.

In Fig. 3 the curve associated to the
maximum total kinetic energy as a function
of fragment mass communicated by C.
Signarbieux is presented by F. Gonnenwein
and B. Borsig [6]. In Fig. 4 one can see the
charges maximizing the total Kinetic energy
and the charges that maximize the available
energy, respectively. The Q-values are
calculated using the mass table from Ref. [9].
The average of even-odd effect in the
maximum total Kinetic energy as a function
of the mass (§4Kmax) IS 0.5 MeV. If one
takes 3 neighboring masses, corresponding to
three different charges, in average it results
6,Kmax = 0.8 MeV. Note that the average of
odd-even effect on the maximum available
energy as a function of mass is 1.6 MeV.
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Figure 3. Thermal neutron induced fission
of #°U. Curve of the maximum total kKinetic
energy (K. ) as a function of the light fragment
mass number is presented. Taken from Ref. [5].
The measured charges that maximize K., for
each mass fragmentation are indicated.

Results corresponding to Fig. 2 and Fig. 3 are
consistent with the hypothesis with of a
positive odd-even effect in K, .«.

To interpret this result one must remember
that Qk,_.. = Cmax + Dmin, regarding which
it follows that:

84Cmax = 0aKmax = SAQKmaX — 84Dnmin,
The experimental result,

6A Kmax < 6A QKmaX'
implies that:

64D min > 0,

which suggests that the even-even fragments
are harder than odd A fragments, they need
higher deformation energy to get the most
compact configuration that obeys the relation

Crnax = QKmaX — Dmin-

16

45
A
a mEEERm
% n
240 A EE
= ]
= LLLT T
3 n
=]
5 LELT
= 35 =
_gn LLLL] Charge maximizing the @-value
o I m A
=5 r ® Charge maximizing the K-value
LD

+Second charge maximizing the K-value

30

80 85 90 95 100 105 110
Light fragment mass (4;)

Figzure 4. Thermal neutron induced fission
of ?*U. For each light fragment mass the charge
that maximizes the Q-value (triangles) and the
charge maximizing the K., Vvalue (squares)
taken from Ref. [6] is presented. The Q-values are
calculated using the mass table from Ref. [9].
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Figure 5. Thermal neutron induced fission
of ?°U. In the region of super-asymmetrical
fission, the even-odd local effect on yields
increases with the asymmetry of charge
fragmentation. Taken from Ref. [13].

In 2013, F. Gonnenwein and B. Borsig show
that, for mass fragmentations 104/132, the
kinetic energy associated to the charge
fragmentation 41/51 reach the Q-value of the
reaction, while the corresponding to the
fragmentation 42/50 reaches a total maximum
kinetic energy below 3 MeV the
corresponding Q-value [10]. These authors
suggest that this is due to the fact the charge
split 41/51 corresponds to odd fragment
charges. However, we should note that
charge fragmentation 41/51 is more
asymmetric than the 42/50 fragmentation.
Therefore that result is also consistent with
the Coulomb effect: for neighboring masses
with similar values of energy available, the
more asymmetric fragmentation reaches the
higher values of total kinetic energy [11, 12].

In general, the results presented by F.
Gonnenwein and B. Borsig show that the
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charges that maximize the total Kkinetic
energy are the same as the charges that
maximize the available energy. Exceptions
occur for the masses 88, 97, 98 and 99,
whose charges that maximize the available
energy are 36, 39, 40 and 40, whereas the
corresponding charges that maximize the
total kinetic energy are 35 (<36), 38 (<39), 38
(<40) and 39 (<40), respectively. These
results are also consistent with the hypothesis
of the Coulomb effect [11, 12].

3. Coulomb and even-odd effects in
super-asymmetric fragmentations

In 1989, J. L. Sida et al. note that in the
region  of  super-asymmetric  charge
fragmentations, even-odd effect in charge and
neutron number yields increase with charge
asymmetry [13]. See Fig. 5. This result is
consistent with the hypothesis of Coulomb
effect. Indeed, if one assumes a scission
configuration with spherical fragments whose
surfaces, the Coulomb interaction energy is
higher than the corresponding Q-value.
Therefore at scission point the fragments
must be deformed so that the energy of
Coulomb interaction is lower than the
available energy [11, 12]. For masses lower
than 104 the Coulomb interaction energy
curve separates from the value Q to the extent
that the fragmentation is asymmetric. This
implies that the higher the asymmetry, the
higher must be the deformation energy of the
fission fragments will be to make the fission
possible. Therefore, the process has lower
free energy,
F=Q-C-D.

A lower free energy implies a lower
probability to break pairs of nucleons,
therefore a higher even-odd effect in yields of
charge. This is precisely what experimentally
is observed.

4. Conclusion

In cold fragmentation, the available energy is
spent into Coulomb interaction energy and
deformation energy, respectively. The fact
that the even-odd effect in the maximum
kinetic energy as a function of the mass or
charge is lower than the even-odd effects in
the available energy value suggests that, for
the same deformation, even-even fragments
need more energy than odd mass fragments.
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Experimental results about cold fission
suggest that, at scission, the total deformation
energy of fragments competes with total
intrinsic excitation energy: fragmentations
which need high total deformation energy to
occur will have low total intrinsic energy.

For the super-asymmetrical fragmentation the
Coulomb interaction energy is much higher
than the available energy. Those super-
asymmetrical charge fragmentations need a
super deformation to fulfill the energy
balance condition; then a lower intrinsic
excitation energy, which implies a lower
probability for breaking of pairs of nucleons
and, consequently, a higher even-odd effect
of charge distribution is expected.
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Resumen

Se ha disefiado y aplicado un protocolo de validacion para el proceso de esterilizacion de
radiofarmacos y materiales, mediante calor humedo para soluciones inyectables de
Pertecnetato de Sodio Tc 99m (placebo) y de materiales en cumplimiento de las buenas
practicas de manufactura de productos farmacéuticos. Se desarroll6 el ciclo de esterilizacion
establecido para cada carga, de acuerdo con los siguientes parametros: temperatura 121°C +
1°C, presion 15 + 0.5 psi y tiempo de exposicion de 20 y 15 minutos, respectivamente. Los
resultados en la prueba de penetracion con carga los valores F, fueron mayores a 20 minutos
a 121 °C y para el desafio biologico, mediante indicadores bioldgicos (esporas de Bacillus
stearothermophilus) fue negativo en puntos mas frios, en tres corridas consecutivas. El
proceso de esterilizacion para cada carga y equipamiento ha quedado validado por cumplir
los criterios de aceptacion establecidos.

Abstract

A validation protocol has been designed and applied for the sterilization process of
radiopharmaceuticals and materials, with humid heat for sodium pertechnetate Tc-99m
injection solution (placebo) and materials, in compliance with good manufacturing practices
for pharmaceutical products. The sterilization cycle set for each load is developed, according
to the following parameters: 121 °C £ 1 °C (temperature), 15 £ 0.5 psi (pressure) and an
exposure time of 20 and 15 minutes, respectively. The results in the penetration test with
load, FO values were higher than 20 minutes at 121 °C and for the biological challenge by
biological indicators (Bacillus stearothermophilus) was negative in colder spots, in three
consecutive runs. The sterilization process for each load and equipment has been validated to
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meet the established acceptance criteria.

1. Introduccién

De acuerdo con las Buenas Practicas de
Manufactura de productos farmacéuticos
(BPM) los procesos de esterilizacion deben
ser validados. La esterilizacion por calor
himedo produce la letalidad de los
microorganismos mediante coagulacion de
sus proteinas celulares (ADN) en soluciones
acuosas y materiales termoestables y no
sensibles a la humedad [1]. Para controlar
este proceso debe tenerse en cuenta
parametros como la temperatura, presion y
tiempo en una camara de autoclave.

Cuando se esteriliza materiales termoestables
por el método de esterilizacion terminal, se
puede adoptar el proceso de sobremuerte
bacteriana (Overkill) para asegurar un nivel
de seguridad alto, independientemente del
nimero y la resistencia al calor de los
microorganismos en la carga [2,3]. Se
caracteriza por el valor Fy, (tiempo de
muerte), se encuentran valores altos de F
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pero solo se considera el valor minimo de F,
que es el que proporciona al menos una
reduccion de 12-log del microorganismo con
un valor D de un minuto a 121°C. Un célculo
rapido en base a la temperatura y tiempo seria
lograr un F, igual 12 minutos como minimo
en un proceso Overkill [4,5].

En el presente trabajo se ha disefiado un
protocolo de validacion del procedimiento de
esterilizacion por calor humedo para los
radiofarmacos (soluciones inyectables) y
materiales, sobre la base de principios y
conceptos basicos de validacion establecidos
en las guias de la USP y OMS [2,6]; asi como
experiencia en la tecnologia del proceso de
esterilizacion y areas limpias.

2. Metodologia

Para realizar la validacion del procedimiento
de esterilizacion terminal, previamente se ha
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desarrollado la calificacion de la instalacion y
operacion de cada equipo, cumpliéndose las
especificaciones del fabricante y del usuario.

Sobre la base de la calificacion anterior se ha
realizado la validacion del proceso de
esterilizacion por calor himedo, mediante la
elaboracion del protocolo de validacion de
tipo concurrente.

En la validacion del proceso de esterilizacion
por calor humedo de radiofarmacos y
materiales de partida empleados en la
fabricacion de los mismos, se realizaron las
pruebas de penetracion con y sin desafio
biologico para cada modelo de carga y
equipo, y se establecieron los criterios de
aceptacion para considerarlo como un
proceso validado, con las siguientes acciones
en dos autoclaves identificadas como Al y
A2.

2.1 Seleccion de la carga

La carga seleccionada es la denominada
“peor caso” para cada autoclave:

Autoclave horizontal (Al) con carga 1(Q1)

Radiofarmacos, soluciones inyectables:

~ 40 viales precintados con capacidad de 10
mL, se ha colocado solucion fisioldgica
como placebo del NaTcO4-Tc 99m, por la
alta tasa de dosis radiactiva del
radiofarmaco.

Autoclave vertical (A2) con carga 2(Q2):
Materiales para la  producciéon  de
radiofarmacos:

- 02 beaker de 500 cc con 110 unidades de
tapones llanos de clorobutilo, cada uno.

- 02 tapas de polipropileno para frasco.

- 02 frascos de 250 cc vacios.

- 01 caja metalica con filtro para gases y
conexiones de neopreno.

- 03 frascos c/tapa de 1000 cc con 1 L de
agua bidestilada, en cada frasco.

- 04 viales con tapon y precinto de aluminio
de 100 cc con 80 mL de agua bidestilada,
cada uno.

2.2 Prueba de penetracién con calor

himedo

Primera etapa: Para monitorear Ila
temperatura se coloco junto a la carga
maxima (peor caso) un minimo de 10
sensores de temperatura calibradas 'y
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verificadas (termocuplas), seguido de un
proceso de esterilizacion por tres veces
consecutivas, de acuerdo con el protocolo
establecido. Los puntos frios son detectados
en esta etapa.

Segunda etapa: Identificado el punto(s) mas
frio en la carga de la etapa anterior, se
procede a realizar el desafio microbiologico,
colocando indicadores bioldgicos
Geobacillus stearothermophilus ATCC 7953
en la camara de la autoclave junto a los
sensores ubicados en los puntos frios.
Nuevamente se realizd el proceso de
esterilizacion por tres veces consecutivas.

En esta etapa se evallio la resistencia térmica
del indicador bioldgico (IB), caracterizado
por el valor Fy, que se calculd en base a las
mediciones de temperatura/tiempo con la
siguiente formula:

[(B)
F; acumulado =Z (10 Z ) L

Doénde:

t: Temperatura en el instante de la lectura

T: Temperatura base (121 °C)

Z: Incremento de la temperatura requerido
para cambiar el valor de D en una unidad
logaritmica. Se asume el wvalor Z del
certificado de analisis del fabricante

L: Intervalo de lectura (en minutos)

a) Datos del indicador biologico utilizado
para el desafio microbiologico

IB: Esporas de Geobacillus
stearothermophilus ATCC 7953

Carga Q1

Marca: Sterikon Plus

Poblacion: 1 x 10° esporas /unidad
Fi21: 15 minutos (tiempo de muerte)
Carga Q2

Marca: MagnaAmp

Poblacion: 1.7 x 10° esporas / unidad
Fi21: 15.75 minutos (tiempo de muerte)

b) Datos del termometro digital multicanal
Carga Q1- Al

Marca Fluke modelo 2640A

Sensor: Termocuplas tipo T (TO1 al T15)
Carga Q2-A2

Marca Digi-Sense Modelo 92000-05
Sensor: Termocuplas tipo T (TO1 al T10)
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NO
Termocupla Carga Q1 -Al
Nivel principal — Adelante
16 viales precintados de 10 mL de
S1, S2, S5, S6, . . i
capacidad conteniendo suero fisiolégico
S7, 510, S11, .
como placebo, colocados en una bandeja
$12, 515

cribada cuadrada de acero inoxidable.

Nivel principal — Fondo

Distancia del sensor a la pared o piso 3.0 cm aprox.

S3, 54, S8, S9,
513,514

24 viales precintados de 10 mL de
capacidad con suero fisioldgico,
colocados en una bandeja cribada
circular de acero inoxidable.

Figura 1. Ubicacion de termocuplas y configuracion de la carga Q1, camara interna Autoclave Al.

No
Termocupla Carga Q2 -A2
Segundo nivel
s1 Frasco de 1000 cc con agua
bidestilada (1 L)
S2 Frasco 250 cc vacio
. S3 Frasco 250 cc vacio
- S4 Sin carga (control negativo)
S5 Frasco de 1000 cc con agua
bidestilada (1 L)
6 6 Frasco de 1000 cc con agua
bidestilada (1 L)
<10 57 Primer nivel
— Beaker de 500 cc con 110
- S7 tapones llanos
s8 Beaker de 500 cc con 110
59 58 tapones llanos
S9 Caja metdlica
Distancia del sensora la S10 4. Via|f§5 de 100 cc con agua
pared o piso 3,0 cm aprox. bidestilada (80 mL)

Figura 2. Ubicacion de termocuplas y configuracion de la carga Q2, camara interna Autoclave.

2.3 Plan de muestreo

Se colocaron indicadores bioldégicos —como
minimo— en los puntos mas frios detectados
durante las pruebas de penetracion de calor
en la carga respectiva. Especificaciones
técnicas:

a) Parametros del proceso de esterilizacion:

Carga Q1 -Al
Temperatura: 121°C + 1 °C
Presion: 15 + 0,5 psi
Tiempo : 20 min

Carga Q2 -A2

Temperatura 121°C+1°C
Presion 15+£0.5 psi
Tiempo 15 min

b) Controles fisico-quimicos:

Penetracion del calor Fy > 15 minutos
equivalentes a 121°C

¢) Controles microbioldgicos:

I.B. para la carga Q1 Sterikon Plus
I.B. para la carga Q2 MagnaAmp

Al término del periodo de incubacion de los
I.B. se interpreta de la siguiente manera:

- Indicador biolégico de color morado o
violeta, si vira a amarillo el resultado es
positivo y sin viraje el resultado es negativo.
- Control positivo, no se esteriliza y vira
a amarillo.
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- Control negativo, se esteriliza y sin viraje
de color (morado o violeta).

2.4 Método de analisis de la muestra

Los IB. esterilizados y no esterilizados
(Control positivo) son incubados entre 55°C a
62° C por 48 horas, en una incubadora
calibrada para la temperatura de incubacion,
segun instrucciones del fabricante. El 1.B.
marca Sterikon Plus no presenta control
negativo.

2.5 Criterio de aceptacion

El proceso de esterilizacion queda validado,
si el resultado de las tres repeticiones
(corridas) por cada prueba y carga esta
conforme a las especificaciones establecidas
y si el monitoreo térmico nos indica que el
proceso es reproducible.

3. Resultados y Discusion

Publicaciones acerca de la validaciéon del
proceso de esterilizacion por calor humedo
aplicado a las soluciones radio farmacéuticas
aun no han sido publicados; se conoce los
lineamientos y principios publicados por la
USP y OMS [2,6], pero como realizarlo

—Protocolo de Validacion— es propio de cada
fabricante en funcion del equipo y la carga a
esterilizar.

En la prueba de desempefio, se ha cumplido
con el ciclo de esterilizacion segin los
parametros establecidos para cada
configuracion de carga:

Para la carga Q1 en la autoclave Al;
temperatura de 121°C £ 1°C por 20 minutos a
una presion de 15,0 £ 0,5 psi, segin las
condiciones de operacion del equipo y
configuracion de carga, Figura 3; se
detectaron 2 puntos frios en las posiciones S1
y S11 (Tabla 1). Los valores Fy en la prueba
de penetracion con la carga Q1 fueron
superiores a 20 minutos siendo el limite
minimo de Fy 15 minutos acumulados para
121°C para el indicador bioldgico Sterikon
plus, Tabla 2. Los indicadores bioldgicos
ubicados en las posiciones S1 y Sl11
-sometidos a esterilizacion- no mostraron
crecimiento microbiano, el control positivo
-no esterilizado- vir6 de color morado a
amarillo como signo de crecimiento
microbiano (Tabla 3).

PRUEBA DE PENETRACION CON CALOR HUMEDOD
CARGA Q1 - AUTOCLAVE DE VAPOR A1

PARAMETROS DE PROCESO: 121"°C+ 1°C x 20 min

0,0 ,7

i
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41804
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Figura 3. Monitoreo de la prueba de penetracion con carga Q1 — Autoclave Al.

Para la carga Q2, en la autoclave A2,
temperatura de 121°C £ 1°C por 15 minutos a
una presion de 15,0 £ 0,5 psi, segin las
condiciones de operacion del equipo y
configuracion de la carga, Figura 4; se
detectaron 4 puntos frios en las posiciones
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S1, S5, S6 y S8, Tabla 4. Los valores Fy en la
prueba de penetracion con la carga Q2 fueron
superiores a 28 minutos siendo el limite
minimo de Fy 15.75 minutos acumulados para
121°C  para el indicador bioldgico
MagnaAmp, Tabla 5. Los indicadores



[PEN

Informe Cientifico Tecnolégico. Volumen 14 (2014.). p. 19-24. ISSN 1684-1662

bioldgicos ubicados en las posiciones S1, S5,
S6 y S8 —sometidos a esterilizacion— no
mostraron crecimiento microbiano; el control
positivo —no esterilizado— vird6 de color
morado a amarillo como signo de crecimiento
microbiano 'y el control  negativo
— esterilizado— no vird de color (Tabla 6).

Los valores de F, obtenidos en cada uno de
las posiciones estudiadas, en las 3 corridas
consecutivas, indican que el proceso de
esterilizacion brinda suficiente letalidad para
eliminar la carga microbiana potencialmente
presente en las soluciones inyectables de
radiofarmacos y materiales esterilizados.

Tabla 1. Prueba de penetracion con calor himedo con la camara llena, carga Q1.

Corrida Temperatura promedio °C, corregida, en cada posicién del sensor TeC|T°C
N° S1 | S2 | S3 S4 | S5 | S6 | S7 | S8 | S9 |S10 | S11 | S12 | S13 | S14 | S15 | max. | min.
1 |121.2|122.3]122.8|122.5(122.5|122.3|122.5({122.0{122.5|122.3(121.6({122.1|122.4({122.0{121.9|122.5{121.2
2 120.9]122.0|122.5(122.2{122.2|122.0{122.1|{121.6|122.2|122.0{121.2|121.6({121.9(121.5|121.3]|122.5|120.9
3 121.1122.1|1122.5{122.2|122.2|122.0{122.1|{121.7|122.2{122.1|121.2|121.6]121.9|121.6[121.3]|122.5|121.1
Especificaciéon técnica: 121°C + 1°C
+«+ Puntos frios en las posiciones S1y S11.
Tabla 2. Valor Fyen la prueba de penetracion con la carga Q1 — Autoclave a vapor Al.
Fo min
Corrida| equivalentes Fo minutos equivalentes acumulado a 121°C en cada posicion
N | acumilado TRl [ Foz | Fo3 | Fok | FoS | Fa | Fo7 | FoB | FoO [Fal0[Fall|Fal2|Fol3[Fol4[Fol5
1 20.44(29.39|33.24(30.52(30.85(30.09(31.08|24.88|30.81|29.35|23.77|25.56/29.46|26.10|25.18
2 >15min |21.02|30.25|34.31|31.62|32.04|31.45|32.18|25.88|32.14(30.22|24.81|27.14(30.74|27.29|25.42
3 21.74|32.43|36.43|34.11|34.51|33.84|34.65|27.79|34.56/32.26|25.72|27.67|30.59|27.67|26.05

Tabla 3. Resultados de los controles microbioldgicos para la carga Q2 — autoclave a vapor A2.

. Lectura del indicador biolégico
Corrida No
S1 S11 Control (+)
1 Negativo Negativo Positivo
Negativo Negativo Positivo
3 Negativo Negativo Positivo

¢+ Los LB. Sterikon plus fueron colocados en las posiciones S1y S11 (Figura 1).

PRUEBA DE PENETRACION CON CALOR HUMEDQ
CARGA Q2 - AUTOCLAVE AVAPOR A2

FARAMETROS DEL PROCESO 121°C £ 1°C X 15 minutos

g B

Temperatura 'C
2
E)

— —

Tlempo (kb

—=A

255

Figura 4. Monitoreo de la prueba de penetracion con carga Q2 — Autoclave A2.
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Tabla 4. Prueba de penetracion con calor himedo con la camara llena, carga Q2.

Corrida|Temperatura promedio °C, corregida, en cada posicion del sensor| T °C | T °C
N° S1 S2 S3 S4 S5 S6 S7 S8 S9 | S10 | max. | min.
1 120.7[120.8{121.2|120.9[120.7[120.7|120.8[120.7120.8|120.9 [121.3]120.0
2 120.7|120.8(121.1|120.8(120.7|120.6120.7 [121.0|120.8|120.9|121.3{120.0
3 120.7[120.8{120.91120.8[120.7|120.7120.7 [121.1|121.4]120.8|121.5{120.0

Especificaciéon técnica: 121°C + 1°C

¢+ Puntos frios en las posiciones: S1, S5, S6 y S8.

Tabla 5. Valor F; en la prueba de penetracion con la carga Q2 — Autoclave A2.

Fo min
Corrida| equivalentes|Fo minutos equivalentes acumulado a 121°C en cada posicion
N® | acumulado | o0 £ | Fo3 | Fo4 | Fo5 | Fob | Fo7 | Fo8 | Fo9 | Fo10
al121°C
1 28.5(39.3|43.2|40.7|29.5|29.3]|251|271]|37.7| 41.7
2 >15 min 28.5(38.7 414 |41.0|30.3|285|243[36.139.7| 414
3 29.1 38,5 [37.0|41.130.3]|29.3|27.2|37.7|444| 404

Tabla 6. Resultados de los controles microbioldgicos, para la carga Q2 — Autoclave A2.

. Lectura del indicador biolégico
Corrida S4 Control
Ne S1 S5 S6 S8 ) Control (+)
1 Negativo | Negativo | Negativo | Negativo Negativo Positivo
2 Negativo | Negativo | Negativo | Negativo Negativo Positivo
3 Negativo | Negativo | Negativo | Negativo Negativo Positivo

+¢Los .B MagnaAMP fueron colocados en las posiciones S1, S5, S6 y S8. El control negativo en la

posicion S4 (Figura 2).
4, Conclusiones

El proceso de esterilizacion por calor himedo
en las autoclaves Al para la carga Q1 y A2
para la carga Q2, cumplen con las
especificaciones y criterios de aceptacion
establecido en el protocolo de validacion.
Asimismo, no  presentaron  ninguna
desviacion durante el proceso de validacion
en las autoclaves Al y A2 para las cargas Q1
y Q2, respectivamente.

El proceso de esterilizacion por calor humedo
para las cargas Q1 y Q2 puede ser optimizado
porque se ha determinado valores Fy
superiores al limite establecido en la USP (F,
> 12 min).

Los procesos de esterilizacion por calor
himedo aplicado a las soluciones de
Pertecnetato de Sodio Tc99m y a los
materiales por esterilizacion terminal queda
validado, para cada equipo y configuracion
carga, respectivamente.
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Resumen

Se presenta el disefio y la factibilidad de un método destinado a la obtencion de **Cu en un
reactor nuclear, a partir de la reaccion umbral sobre zinc, inducida por la componente rapida
del espectro neutronico, **Zn(n,p)**Cu, para su utilizacion en tomografia por emision de
positrones (PET). Las experiencias preliminares se han realizado en el reactor de
investigacion RP-10 a una potencia de 3.5 MW, seguidas por una separacion radioquimica
mediante extraccion por solventes, empleando una solucion cloroformica de ditizona. Se ha
identificado y cuantificado el radioisétopo obtenido a través del pico de 1345.77 keV de
energia, utilizando espectrometria gamma de alta resolucion. El rendimiento preliminar
alcanzado demuestra la viabilidad del método planteado.

Obtaining **Cu in a nuclear reactor from a Zn matrix: Preliminary tests
Abstract

The design and feasibility of a method for obtaining **Cu in a nuclear reactor, from the *Zn
(n,p)**Cu threshold reaction of zinc, induced by the fast component of the neutron spectrum,
is presented. The product obtained will be used in positron emission tomography (PET). The
preliminary experiments were performed using the RP-10 research reactor at a power of 3.5
MW, followed by a radiochemical separation by solvent extraction using a chloroform
solution of dithizone. The radioisotope has been identified and quantified through the full
energy peak of 1345.77 keV, using a high resolution gamma spectrometry system. The

preliminary yield achieved demonstrates the feasibility of the proposed method.

1. Introduccién

El ®“Cu es un radionuclido aplicado en
medicina nuclear como radiotrazador para
tomografia por emision de positrones (PET,
por sus siglas en inglés). Tiene un periodo de
semi-desintegracion intermedio de 12.7
horas, mas largo que el de los radioisotopos
comunmente utilizados como “F, "0, "N,
permitiendo hasta 48 horas de obtencion de
imagenes, lo que hace posible el monitoreo a
largo plazo de las reacciones bioquimicas
mas lentas [1]. Decae en tres modos:
B (39 %), B (17.4 %) y captura electronica
(43 %) [2, 3]. La baja intensidad de los rayos
gamma de alta energia que emite (1345.77
keV, 0.473 %) y la igualmente baja energia
de emision B* (653 keV) del *‘Cu permiten
una alta resolucion de las imagenes en PET

[4].

4 .
El *Cu puede producirse de dos maneras: en
un reactor nuclear y en un ciclotréon. En un
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reactor nuclear se produce a partir de dos
reacciones: La reaccion nuclear (n,y), usando
un blanco de cobre, y la reaccién nuclear
(n,p), empleando un blanco de zinc. En la
primera, el producto radiactivo no puede ser
separado del isétopo estable de la matriz y
por tal razén presenta baja actividad
especifica, no adecuada para ser utilizada con
fines médicos. La segunda reaccion es una
forma alternativa de producir **Cu, libre de
portador y de alta actividad especifica [5].

Existen diferentes técnicas para la separacion
radioquimica de este radioisotopo de cobre de
la matriz de zinc, tales como extracciéon por
solventes,  electrdlisis,  destilacion y
cromatografia de intercambio i6nico [6].

reactivos
quimica

uno de los
utilizados en

La ditizona es
frecuentemente
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analitica; reacciona con la mayoria de los
iones de metales para formar ditizonatos
coloreados. Permite la separacion, deteccion
y determinacion de trazas de metales pesados.
Tanto la ditizona como sus complejos
metalicos son virtualmente insolubles en
agua, pero se disuelven en disolventes
organicos como cloroformo y tetracloruro de
carbono. Sus soluciones son de color verde
oscuro, la de sus complejos metalicos son
rojas o amarillas. Los ditizonatos metalicos
difieren en estabilidad y son extraidos a
diferentes intervalos de pH [7].

En este articulo se presentan los resultados
preliminares en la obtencion de ®Cu,
irradiando un blanco de 6xido de zinc en el
reactor de investigacion, RP-10, del Instituto
Peruano de Energia Nuclear, utilizando el
método de separacion de extraccion con
cloroformo y ditizona como reactivo
quelante.

2. Experimental
2.1. Materiales y equipos

Los materiales utilizados son: blanco de
oxido de zinc (99.0 %), acido clorhidrico
(37 %), solucion cloroformica de ditizona
0.0002 M, solucién tampén de amonio pH 9,
acido nitrico (65 %), peroxido de hidrégeno

(35 %), solucion salina al 0.9 %, agua
ultrapura.

El equipo es un sistema de espectrometria
gamma de alta resolucion, con detector de Ge
(HP) de 70 % de eficiencia y 1.8 keV de
resolucion en el pico de 1408.5 keV de '“*Eu.

2.2. Preparacion del blanco y monitores
de flujo

Se pesaron 500 mg de 6xido de zinc (blanco)
en bolsitas de polietileno de 40 x 10 mm.
Para evaluar el flujo rapido se utilizd un
monitor con masa de 0.03587 g de Ni 99.9 %
de pureza, que fue acondicionado, de igual
manera, en una bolsita de polietileno.
Muestra y monitor fueron colocados en las
capsulas para su irradiacion.

2.3. Irradiacion

Las capsulas conteniendo el blanco y el
monitor de flujo fueron enviadas a la posicion
de irradiacion por un tiempo de 300
segundos, utilizando el sistema neumatico de
transferencia de muestras, con el reactor
operando a una potencia de 3.5 MW.

Disolucién del blanco, La extraccion con 25
ZnO en 15 mL HC1 1M, mL de solucion ler lavado con 50 mL
diluciéna 50 mL con cloroférmica de ditizona de HC1 0.01M '
agua ultrapura, - 0,0002 M — (Alicuota2)
(pH=1.7) (Alicuota 1) )
1era extraccion del
exceso de ditizona con 3er lavado con 50 mL 2do lavado con 50 mL
100 mL de NH,OH- de HC10.01M de HCI 0.01M
NH,CI (pH=9) P (Alicuota 4) e (Alicuota 3)
(Alicuota 5) J
2da extraccion del . ‘ El cobre (1I) se extrae
exceso de ditizona con Evaporar en una cépsula del residuo sélido por
100 mI. de NH,OH- de porcelana y atacar lixiviacién con 10 mL
NH.CI (pH=9) — mmm = solucién salina 0.9%.
(Alicuota 5) g : (54Cu)

/

Figura 1. Proceso de la separacion del radioisotopo **Cu de la matriz de zinc.
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2.4. Separacion radioquimica del ®*Cu

Una vez irradiado el blanco y después de 60
segundos de decaimiento, fue disuelto en 15
mL de HCI 1M, diluyéndose luego a 50 mL
con agua pura (pH=1.6). La extraccion se
realizd con 25 mL de solucion cloroférmica
de ditizona. Luego de 3 lavados con 50 mL
de HCI 0.01 M (usado con la finalidad de
retirar los residuos de Zn (II) dispersos en la
emulsion de micro-gotas de fase acuosa, que
inevitablemente permanecen en la fase
organica) se extrajo 2 veces el exceso de
ditizona con 100 mL de buffer NH,OH-
NH4CI (pH = 9). Finalmente, la fase organica
conteniendo el complejo de cobre (II) —
ditizona se evapor6 en una capsula de
porcelana, se ataco varias veces el residuo
con 4cido nitrico Suprapur y peroxido de
hidrégeno (1:1) y se evapor6 cuidadosamente
a sequedad, sin llegar a formar oOxido de
cobre. El cobre (II) se extrajo del residuo
solido con 10 mL de solucion salina al 0.9 %.
La Figura 1 muestra el proceso mencionado.

2.5. Pureza radionucleidica y actividad
especifica del **Cu

La pureza radionucleidica del *“Cu fue
determinada usando un detector de germanio

multicanal Canberra. Para ello, se tomaron 2
mL del producto obtenido de **Cu y de cada
alicuota de la fase acuosa (Alicuotas 1-6) y
fueron medidas a una distancia de 5 mm del
detector por un tiempo de 65000 s, la alicuota
del producto, y de 3000 a 5000 segundos las
de la fase acuosa. La adquisicion y la
evaluacion de los espectros se realizaron
utilizando el software Genie 2000.

Durante el proceso de  separacion
radioquimica la dosis recibida por el analista
ha sido controlada permanentemente,
mediante dosimetros de lectura directa,
ubicados en muiieca, pectoral y frente.

3. Resultados y Discusion

De las mediciones y el céalculo para
determinar las condiciones de la posicion de
irradiacion del blanco se obtuvo como
resultado un flujo neutrénico rapido de
4.47x10" cm™s”. Este valor fue obtenido
despejando la variable flujo de la ecuacion
para calcular la seccidon eficaz en cada
radionucleido [8] y considerando como dato
de seccion eficaz de 111 mb para el **Ni [9].
Para determinar el rendimiento de obtencion
de *Cu en el reactor nuclear, se determiné la
actividad tedrica esperada con relacion a la

hiperpuro  acoplado a un  analizador actividad experimental obtenida.
Tabla 1. Actividad (Bq) de cada radioisotopo en cada alicuota.
Radionuclidos
Alicuota 657 111555 keV  **"Zn 438.63keV *Cu1345.77 keV  “'Cu 184.58 keV
1 61411 1032832
2 589 9480
3 466 7675 3872
4 214
5 24 3991
6 17

Dado que la reaccion de formacion del **Cu
corresponde a la reaccion umbral *Zn(n,p)
%Cu, la componente rapida del espectro
neutrénico juega un rol importante. En la

componente térmica es mayor que la rapida y
ademas la seccion eficaz neutronica mayor de
las reacciones de captura, favorece la
formacion de ®Zn y ®"Zn.

posicion de irradiacion utilizada, la
Tabla 2. Actividades (Bq) de cada nucleido en el producto.
Alicuota Radiondclidos
%7n 111555 keV *MZn 438.63 keV ®'Cu 1345.77 keV  ®'Cu 184.58 keV
$Cu 10 100 120000 51

La actividad de cada radioisotopo en las
alicuotas obtenidas en la separacion
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radioquimica, se muestra en la Tabla 1, y nos
permite deducir que en las condiciones



Aouirre A, Bedregal P, et al.

Informe Cientifico Tecnolégico. Volumen 14 (2014). p. 25-29

experimentales establecidas para el proceso
de extraccidn, aproximadamente el 98 % de
Zn es eliminado en la primera extraccion
(alicuota 1). Después de dos lavados con HCI1
0.01M queda retenido en la fase acuosa
aproximadamente, el 1.7 % de Zn (alicuotas
2, 3 y 4). Luego de dos extracciones del
exceso de ditizona en medio NH40H -
NH,CI (pH=9) se elimina un 0.2 % mas del

Zn remanente (alicuotas 5 y 6), quedando un
0.002 % aproximadamente en el producto
final.

La Figura 2 muestra el espectro gamma
obtenido después del proceso de separacion y
de 13281 s (3.7 horas) de decaimiento y la
Tabla 2 las actividades calculadas para cada
radionuclido en el producto final.

64

VF5=64K

Cu
511 keV
Aniquilacién
de pares
GYGU
184.58 kev 9m
438.63 keV
64Cu
1345.77 keV
GSZn
1115.55 keV

1 i | [
Figura 2. Espectro obtenido de la separacién de **Cu.

corresponden a un 5%, el rendimiento seria
de un 80 %.

La actividad del producto final *Cu en
solucién salina al 0.9 % corresponde a
120000 Bq (3.3 pCi) lo que equivale a un
rendimiento de un 75 %. Considerando que
en la medicion de las alicuotas 3 y 5 se ha
detectado **Cu procedente de pérdidas en la
manipulacion del embudo de decantacion que

Con relacion al calculo tedrico de la Tabla 3,
al pH de trabajo de 1.6, se esperaba un
rendimiento del 99 %, lo que nos da una
diferencia con el experimental en un 20 %.

Tabla 3. Rendimientos tedricos de la extraccion en solucion cloroformica de ditizona a diferentes valores de pH.

Moles de

Moles de

oH [R] [[(é:LuFi%}gg {%3 i,_rg Cu 7n Rerclzciljir(rlf)nto Rerzlorl]irgjoe)nto
& % extraidas extraidas
0 1.262E-14  6.325E-02 1.002E-07 9.362E-10  6.159E-10 5.9483 0.0000
1 1.262E-13  6.325E+00 1.002E-05 1.359E-08  6.159E-08 86.3472 0.0010
1.1 1.589E-13  1.002E+01 1.589E-05 1.431E-08 9.761E-08 90.9286 0.0016
1.2 2.000E-13  1.589E+01 2.518E-05 1.480E-08 1.547E-07 94.0781 0.0025
1.3 2518E-13  2.518E+01 3.991E-05 1.514E-08  2.452E-07 96.1801 0.0040
1.4 3.170E-13  3.991E+01 6.325E-05 1.535E-08  3.886E-07 97.5553 0.0063
1.5 3.991E-13  6.325E+01 1.002E-04 1.549E-08  6.158E-07 98.4435 0.0100
16 5.024E-13 1.002E+02 1.589E-04 1.558E-08 9.759E-07 99.0122 0.0159
1.7 6.325E-13  1.589E+02 2.518E-04 1.564E-08 1.547E-06 99.3745 0.0252
1.8 7.962E-13  2.518E+02 3.991E-04 1.567E-08 2.451E-06 99.6044 0.0399
1.9  1.002E-12 3.991E+02 6.325E-04 1.570E-08  3.883E-06 99.7500 0.0632
2 1.262E-12  6.325E+02 1.002E-03  1.571E-08  6.152E-06 99.8421 0.1001
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Durante el proceso de separacion
radioquimica (2 horas) la dosis recibida por el
analista fue de 10 puSv en cuerpo entero, 138
uSv en mano y 39 uSv en frente; las cuales
comparadas con los limites de dosis para
dicho tiempo, para el  personal
ocupacionalmente expuesto de 20 uSv en
cuerpo entero, 500 uSv en extremidades y
150 uSv en cristalino, se puede afirmar que
no existe riesgo radiolégico para el
experimentador.

4. Conclusiones

El rendimiento preliminar alcanzado de 75%
demuestra la viabilidad del método y brinda
la posibilidad de producir el radioisotopo
%%Cu  a escala industrial, evaluando otras
posiciones de irradiacion con mayor flujo
rapido.

La actividad del radioisétopo *Cu en 0.5 g
de ZnO es de 1.2:10° Bq, equivalente a 3.3
pCi.

La implementacion de acciones de
optimizacion del método, como: cuidados en
la manipulacién del embudo de decantacion y
trabajar a un pH entre 1.2 — 1.3 que
permitiria minimizar la presencia de Zn para
obtener mayor pureza radioquimica del
isotopo de **Cu, mejoraran el rendimiento del
método propuesto.

La dosis recibida por el analista estd muy por
debajo de los limites permisibles, lo que
garantiza una buena proteccion radioldgica.
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Determinacion del voltaje de trabajo de las cadenas de arranque de los
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Resumen

En el articulo presentamos la determinacién de la curva de voltaje de las cadenas de arranque
de los reactores nucleares RP-0 y RP-10, como una propuesta para obtener los voltajes de
trabajo. EI método consistio en variar el voltaje y registrar el contaje correspondiente. Luego,
segun la caracteristica del detector se determind la zona de mejor respuesta, asi encontramos
que para el reactor RP-0 su respuesta esta en la region proporcional, mientras que para el
reactor RP-10 su respuesta corresponde a la region de cdmaras de ionizacion. Los valores
obtenidos fueron: BF3-A3 (RP-0) 1150 voltios y para el RP-10, CF-A1l = 400 voltios, CF-A2
=400 voltios, CF-A3 = 400 voltios.

Determination of the working voltage of the RP-0 and RP-10 nuclear reactors
starting chains

Abstract

This report presents the determination of the voltage curve of the RP-0 and RP-10 nuclear
reactor starting chains, as an approach for determining the working voltages. The method
consisted in changing the voltage and recording the corresponding counts. Then, the area of
the best response was determined according to the detector characteristics, and also was
found that for the RP-0, the response was in the proportional region, meanwhile for the
RP-10, the response was in the region of ionization chambers. The values obtained were:
BF3-A3 (RP-0) and 1150 V for RP-10, CF-Al = 400 V, CF-A2 = 400 V, CF-A3 = 400 V.

1. Introduccion reactores, frente al préximo cambio de
elementos combustibles del RP-10, de 6xidos

En un reactor nuclear el manejo y control de de uranio a siliciuros de uranio [5].

la operacion, se basa en la deteccion de
neutrones, los instrumentos (detectores) 2. Elvoltaje de trabajo
tienen diversas caracteristicas, en todos los
casos se requiere de un medio intermediario
gue convierte la interaccién de un neutrén en
una particula cargada (electrones
principalmente) [1,2].

Se sabe que muchos de los instrumentos
dedicados a la deteccion de radiaciones
nucleares se basan en el comportamiento de
los pares idnicos formados por las particulas
ionizantes a su paso a través de un gas

Para la coleccién de estas cargas se requiere sometido a un campo eléctrico. Este
de un adecuado voltaje de polarizacion comportamiento varia con el gradiente de
aplicado a los electrodos. Estos voltajes potencial del campo eléctrico, generalmente
dependeran del tipo de detector empleado, el hilo central es el electrodo positivo
por ejemplo en el reactor RP-0 se tienen (anodo) y el cilindro externo el electrodo
detectores de trifluoruro de boro (BF3) [3] vy negativo (catodo), de modo que los electrones
en el reactor RP-10 camaras de fisién (CF) son atraidos por el primero y los iones
[4]. positivos por el segundo (Figura 1).

En este trabajo determinaremos las curvas de Asi, se puede entender, que el valor colectado
voltaje y a partir de ellas sugeriremos los de la carga por los electrodos dependera del
voltajes de trabajo méas convenientes. Estas voltaje aplicado. El caracter general de esta
experiencias se estan realizando después de variacion se representa en la Figura 2.

casi 25 afios, desde la primera puesta a critico
del RP-10 (30-11-1988), debido a que
actualmente se estd construyendo un
programa de experimentos en fisica de
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Electrodo exterior (-)

Electrodo central (+)

Figura 1. Esquema de un detector donde el
campo eléctrico permite la coleccion de la carga
producida por el paso de las radiaciones.

Regidn Geiger VI

vV 1
v |
Regién
proporcional
Cémara

ionizacion

Proporcionalala carga colectada

1000

Voltajeaplicado

Figura 2. Variacion del contaje (proporcional a la
carga colectada) con el voltaje aplicado. Se
destacan las regiones de camara de ionizacion,
region proporcional y region Geiger.

En ella se puede ver que a tensiones muy
bajas, la carga colectada aumenta al principio
con el voltaje aplicado (region 1) y alcanza
luego un valor constante (regién Il). En la
primera region al aumentar el voltaje, las
particulas cargadas se desplazan maés
rapidamente, disminuyendo el grado de
recombinacion y aumentando la carga
colectada. Sin embargo, si llega a la segunda
region, el aumento de voltaje no incrementa
ya el nimero de pares idnicos colectados,
esta es la regién de camara de ionizacion.
Este tiene un rango limitado, si se aumenta el
voltaje aparecera la region Ill, donde la
cantidad de carga colectada para una cierta
cantidad de radiacién es mayor que la que
corresponde a la ionizacion original, pero
proporcional a ella, esto da origen al nombre
de regidén de Proporcionalidad. Considerando
gue la radiacion gamma esta presente en los
reactores (desde las reacciones de fision) y
puede ser muy intensa, entonces aquellos
medidores que siguen el flujo neutrénico
deben tener determinadas condiciones para
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eliminar esta radiacion gamma y centrar su
atencién a los neutrones, esto se hace
mediante las camaras de ionizacion
compensada [1].

Estos detectores tienen una caracteristica
curva de voltaje, y consecuentemente un
determinado voltaje de trabajo, en cuyo valor
el detector tendrd un mejor desempefio y se
conservara mas tiempo. Entonces se espera
que las cémaras de ionizacion presenten
mesetas y los contadores proporcionales
pendientes notorias, la regla que se
recomienda para el primer caso, es escoger el
voltaje de trabajo que esté lejos de los codos
(pueden ser 50 voltios) y para el segundo la
region de mayor estabilidad del factor de
multiplicacion, en ambos casos se trata de
estar protegidos de posibles fluctuaciones del
voltaje.

3. Desarrollo experimental

Los dispositivos electronicos que constituyen
la cadena de arranque en los dos reactores
son: el detector, alta tension, preamplificador,
amplificador—conformador, discriminador,
impulsimetro, escalimetro, que se muestran
en la Figura 3.

Discriminadormonocanal

Impulsimetro AltaTension

Cadenade
Arranque (RPO)

Amplificar, Escalimetro Comparador

conformador

Figura 3. Modulos de la cadena de arranque del
reactor RP-0 desde mesa de control.

El procedimiento experimental seguido fue el
siguiente:’

a) Se asegurd que la cadena nuclear del
reactor para el arranque esté en condiciones
Optimas de operatividad.

b) Se eligi6 la cadena de arranque a ser
estudiada.

c) El reactor se puso a critico para una

" Nota: Es recomendable que no se alcancen
extremos del voltaje de alta tension, con fines de
proteccion del detector.
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poblacién neutronica de 3000 cuentas por
segundo.

d) Para facilitar la toma de datos se
incrementd en el escalimetro el intervalo de
tiempo de coleccion (de 1 segundo para 2
segundos).

e) Se puso a cero voltios el mddulo de alta
tensidn de la cadena escogida.

f) Se registré el contaje correspondiente al
voltaje establecido. Se tomaron tres contajes.

g) Se increment6 el voltaje desde el médulo
de alta tension en 50 voltios para el reactor
RP-0y en 25 voltios para el reactor RP-10.

h) Cuando se alcanz6 800 voltios para el
reactor RP-0 y 1800 voltios para el RP-10 se
suspendio el experimento.

4. Resultados
4.1.

Los datos obtenidos son contajes por cada
segundo, se registraron tres contajes y se
graficd el valor promedio. Para el error se
asumio la distribucion de Poisson. En las
Tablas 1, 2 y 3 y las Figuras 4, 5y 6 se
presentan los datos para el reactor RP-10.

Visualizacion de datos

Voltaje de Trabajo RP10
< RP10-A1
9000
8000 JPIRTZIZ 204 e
7000 eoe?
."
" 6000 'y
£ 5000 +
o
§ 4000 +
3000
2000 ry
1000
0
0 200 400 600 800

Voltaje, V(voltios)

Figura 4. Representacion de los datos obtenidos
durante el experimento, para el caso del detector,
camara de fisidn arranque 1, CF1(RP-10).
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Voltaje de Trabajo RP10
* RP10-A2
2500
2000 }0"’.., %0000
JPRR e
@ 1500 L4
£ o
g *
3 1000 r
*
500
*
0
0 200 400 600 800
Voltaje, V(voltios)

Figura 5. Representacion de los datos obtenidos
durante el experimento, para el caso del detector,
camara de fision arranque 2, CF2(RP10).

Tabla 1. Resultados de la medicién, para la
cadena de arranque 1, CF1(RP-10).

Voltaje Contaje || <C> | Error
0 14 | 28 | 28 | 23 5
50 1632 | 1712 | 1694 | 1679 | 41
75 3729 | 3780 | 3754 | 3754 | 61

100 | 4928 | 4998 | 4938 | 4955 | 70
125 | 5664 | 5653 | 5718 | 5678 | 75
150 | 6031 | 6108 | 6060 | 6066 | 78
175 | 6497 | 6359 | 6371 | 6409 | 80
200 | 6445 | 6507 | 6627 | 6526 | 81
225 | 6792 | 6858 | 6783 | 6811 | 83
250 | 6886 | 7045 | 7029 | 6987 | 84
275 | 6909 | 7057 | 6945 | 6970 | 83
300 | 7159 | 7147 | 7262 | 7189 | 85
325 | 7246 | 7393 | 7186 | 7275 | 85
350 | 7340 | 7465 | 7448 | 7418 | 86
375 | 7601 | 7539 | 7432 | 7524 | 87
400 | 7328 | 7421 | 7485 | 7411 | 86
425 | 7712 | 7655 | 7472 | 7613 | 87
450 | 7682 | 7589 | 7732 | 7668 | 88
475 | 7933 | 7788 | 7657 | 7793 | 88
500 | 7837|7619 | 7700|7719 | 88
525 | 7866 | 7833 | 7688 | 7796 | 88
550 | 7876 | 7954 | 7994 | 7941 | 89
575 | 7969 | 7909 | 7896 | 7925 | 89
600 | 7911 | 8059 | 8032 | 8001 | 89
625 | 8081 | 7903 | 7686 | 7890 | 89
650 | 8076 | 8058 | 7998 | 8044 | 90
675 | 8070 | 8124 | 7978 | 8057 | 90
700 | 8212|8017 | 8104 | 8111 | 90
725 | 8261 | 8054 | 8248 | 8188 | 90
750 | 8198 | 8212 | 8317 | 8242 | 91
775 | 8219 | 8176 | 8257 | 8217 | 91
800 | 8294 | 8278 | 8294 | 8289 | 91
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Tabla 2. Resultados de la medicion, para la Tabla 3. Resultados de la medicion, para la
cadena de arranque 2, CF2 (RP-10). cadena de arranque 3, CF3 (RP-10).
Voltaje Contaje <C> | Error Voltaje Contaje <C> | Error
0 0o o | oo o0 0 0 |0 | 00O
50 | 396 | 397 | 390 | 308 | 18 50 |75 16447 62| 8
75 | 860 | 784 | 806 | 631 | 25 75 | 761 | 768 | 720 | 750 | 27
100 | 1267 | 1125 | 1185 | 919 | 30 100 | 12251160 | 1150 | 1178 | 34
125 | 1490 | 1495 | 1517 | 1157 | 34 125 14291446 | 1475|1450 | 38
150 | 1772 | 1611|1637 | 1293 | 36 150 175416201668 | 1681| 41
175 | 1775 | 1777|1739 | 1367 | 37 175 |1838 1873|1796 | 1836 | 43
200 | 1949 | 1938 | 1880 | 1492 | 39 200 | 1903 | 1997 11944 1348 | 44
225 | 1972 | 2069 | 2040 | 1577 | 40 225 | 2017|1983 | 1895 | 1965 44
250 | 2003 | 2026 | 2053 | 1583 | 40 250 | 2008 | 2057 | 1962 | 2009 | 45
275 | 2115 | 2181 | 2166 | 1684 | 41 275 | 2090 | 2076 | 2085 | 2084 | 46
300 | 2145 | 2224|2179 |1712| 41 300 | 2122 | 2163 | 2085 | 2123 | 46
325 | 2135 | 2265 | 2235 | 1740 | 42 325 | 2156 | 2060 | 2148 | 2121 | 46

350 |2111 | 2173|2125 |2136| 46
375 | 2207 | 2128 | 2169 | 2168 | 47
400 |2185|2184 | 2159|2176 | 47
425 | 2146 | 2218 | 2174|2179 | 47
450 | 2201 | 2263 | 2237 | 2234 | 47
475 | 2204 | 2073 | 2288 | 2188 | 47
500 |2186 | 2208 | 2284 | 2226 | 47
525 | 2278 | 2252 | 2231 | 2254 | 47
550 |2211 2191|2188 |2197 | 47
575 | 2311 | 2218 | 2211 | 2247 | 47
600 | 2290 | 2226 | 2230 | 2249 | 47
625 | 2215 | 2193 | 2274 | 2227 | 47
650 | 2238 | 2151 | 2285 | 2225 | 47
675 | 2180 | 2157 | 2265 | 2201 | 47
700 | 2266 | 2192 | 2262 | 2240 | 47
725 | 2230 | 2198 | 2283 | 2237 | 47
750 | 2247 | 2198 | 2239 | 2228 | 47
775 | 2250 | 2126 | 2288 | 2221 | 47
800 | 2242 | 2281 | 2295 | 2273 | 48

350 | 2345|2233 |2250|1795| 42
375 | 2323 | 2222|2283 | 1801 | 42
400 | 2351|2331 2325|1852 | 43
425 | 2369 | 2399 | 2362 | 1889 | 43
450 | 2405 | 2378 | 2275 | 1877 | 43
475 | 2388 | 2374|2411 1912 | 44
500 | 2412 | 2439|2423 | 1944 | 44
525 | 2477 | 2411|2346 | 1940 | 44
550 |2470 2385|2313 |1930| 44
575 | 2378 | 2419 | 2476 | 1962 | 44
600 | 2461 | 2454 | 2446 | 1990 | 45
625 | 2409 | 2506 | 2389 | 1982 | 45
650 | 2473 | 2547 | 2456 | 2032 | 45
675 | 2446 | 2474 | 2382 | 1994 | 45
700 | 2419 | 2445|2397 | 1990 | 45
725 | 2402 | 2373 | 2449 | 1987 | 45
750 | 2478 | 2467 | 2440 | 2034 | 45
775 | 2414 | 2477 | 2443 | 2027 | 45
800 | 2442 | 2463 | 2448 | 2038 | 45

De manera similar, para el reactor RP-0, se

Voltaje de Trabajo RP10 hizo el registro para la cadena de arranque 3,
+RP10-A3 tal como se demuestra en la Tabla 4 y Figura
2500 7.
ot bet et et000q0040?
2000 3 >
*
& 1500 -
g .
O 1000
*
500
0 [ 2
0 200 400 600 800

Voltaje, V(voltios)

Figura 6. Representacion de los datos obtenidos
durante el experimento, para el caso del detector,
camara de fisidn arranque 3, CF3(RP-10).
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Tabla 4. Resultados de la medicién, para la

cadena de arrangue 3, BF3-A3 (RP-0). . .
: Al Voltaje de Trabajo RPO
Voltaje
(v) Contaje <C> [Error 50000

40000

30000 /
20000

0 0 0 0 0 0 0 0
100 | 20 | 30 | 26 | 22 | 28 | 25 5

Contajes

150 | 161 | 153 | 168 | 125 | 173 | 156 | 12 P
200 | 291 | 341 | 319 | 366 | 316 | 327 | 18 10000 v,

250 | 545 | 530 | 519 | 561 | 540 | 539 | 23 o«n-MM

300 | 791 | 833 | 769 | 826 | 819 | 808 | 28 0 500 1000 1500 2000
350 |1017(1020| 993 | 979 |1047|1011| 32 Voltje, (vltog

400 |1262|1194|1209|1245|1293 |1241| 35

450 |1486 |1540|1439 | 1464|1555 (1497 | 39 —HRROAS

500 118611876 |1808 |1925 1878 |1870| 43 Figura 7. Representacion de los datos obtenidos
550 |2195 (2185|2247 (218721952202 | 47 durante el experimento, para el caso del detector,
600 |2608 | 2542 | 2588 | 2719 | 2681|2628 | 51 proporcional arranque 3, BF3-A3 (RP-0).

650 |3193 |3352|3270 3285|3190 (3258 | 57 4.2.  Analisis de datos

700 |3985)3966 |3954 3969 3245|3824 | 62 Para la determinacién de los voltajes de
750 |4983 | 4955|4919 | 5028 | 5025 |4982 | 71 trabajo consideramos los criterios siguientes:
800 |6137|6018 61266152 6162|6119 | 78 - Identificar el voltaje de inicio de la curva
850 |7418|7559 |7419 | 7439 7462|7459 | 86 - Identificar un intervalo de proteccion
900 |9427|9337|9403|9310|9374|9370| 97 (unos 50 a 100 voltios).

950 [1128211191/11601/11130(11632(11367| 107 - ldentificar el intervalo de trabajo (unos
1000 [13815[13836/14092(13965(13984/13938] 118 100 a 400 voltios).

- ldentificar el voltaje de trabajo (a la mitad

1050 [16584(16709(16524(16709|16411/16587| 129 ! :
del intervalo de trabajo).

1100 [19070[1900319102/18704(19091/18994| 138
1150 [21820[21863[21717]21170[21530[21620| 147 Estos pasos se representan en la Figura 8, a
1200 [23329(24764124665[24891(24497(24429| 156 modo de ejemplo y usando los resultados de
1250 [27618[27727[27922[27768(27726[27752| 167 Tabla 3.

1300 [30929[30889/3055730373(30425(30635| 175
1350 [33516/33761[33720:33502(33383(33576| 183
1400 [35789/35813(35940135883[35759/35837| 189
1450 [37365[38238/3829338249(3809438048| 195
1500 |40293(40456/40376/40318(40448/40378| 201
1550 42323(4233742192/42222(42153(42245| 206
1600 |44060/44362/44259/44179/44149/44202| 210
1650 |45656/45550/45726/45769|45768/45694| 214
1700 |47117/46979/4681746822|46985/46944| 217
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Voltaje de Trabajo RP10
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Figura 8. Esquema de identificacion del voltaje de trabajo para la cadena de arranque 3, CFA3(RP-10).

Utilizando el esquema de la Figura 8, los 500), la pendiente relativa, corresponde al
resultados comparativos para las cadenas de cociente entre la pendiente y el contaje
arranque del reactor RP-10 se presentan en la promedio (R) de la region de trabajo, como se
Tabla 5. Donde la pendiente corresponde a la ve en la Figura 9.

recta ajustada de la regidn de trabajo que la
hemos escogido de 200 voltios (entre 300 a

Tabla 5. Resultados comparativos de las caracteristicas de las curvas de trabajo de las cadenas de arranque
del RP-10.

Cadena Inicio curva | Proteccion Reglo'n Volta{e Pendiente Pendle.nte
Trabajo Trabajo Relativa
Al 200 300 500 400 2.84 0.00038
A2 200 300 500 400 1.13 0.00062
A3 200 300 500 400 0.55 0.00025

Cadena Inicio curva I Prote:cionl Region I Voltaje Pendiente Pendiente

Trabajo Trabajo Relativa
Al 200 300 500 400 | 2.84 0.00038
A2 200 300 500 400 1.13 0.00062
A3 200 300 500 400 0.55 0.00025
N I
3000 e
T T < T
| ! > !
2500 | /o T
' ———0———41 00—
2 2000 i Y W Iy !
- _ |
£ 1500 - . = L y=05451x+1954.4
€ R?=0.8393
5] | {
o 1000 I 1 I I
— —pgndlente/R
200 250 300 350 400 450 500 550
Voltaje, V (voltios)
=g Region trabajo A-3 (RP10)

Figura 9. Esquema de identificacién de la region de trabajo y del coeficiente de pendiente relativa.
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Las tres curvas de voltaje de trabajo para las cadenas de arranque del reactor RP-10 se presentan en

la Figura 10.
Voltaje de Trabajo RP10
9000
8000 ‘ SEENGIVEYSE EEEE
7000 —
6000
£ so00
<
S 4000
o
3000
2000 steeas ;issdsatntenttien
1000 .%""
o n%
0 200 400 600 800
Voltaje, V(voltios)
#RP10-A3 ®RP10-A2 4 RP10-A1

Figura 10. Comparacidn de las curvas de voltaje para las tres cadenas de arranque del RP-10.

Para el caso de la cadena de arranque A-3 del RP-0, el resultado se presenta en la Tabla 6 y Figura

11.
Tabla 6. Resultados de las caracteristicas de las curvas de trabajo de las cadena de arranque A-3 del RP-0.
- L. Region Voltaje . Pend.
Cadena Inicio curva || Proteccion & . j Pendiente .
Trabajo Trabajo Relativa
A3 900 1000 1300 1150 55.6 0.00025
[
I
| A3 900 1000 1300 1150, 55.610 0.0002509
|
25000 ; ; /
30000 — — y=55.61x-41957 = e
R?=0.997 = 1 :
W 25000 / /
e B
a 20000 —————+— —
(1]
‘E' 15000 o e e e - i i
10000 Inicio de _Ia curva | Region d_e t_ra_ba'o_
STl e e e e
S EEmEEE
0 proteccion v
200 900 1000 1100 1200 1300 1400
Voltaje, V

—&— Region de trabajo, BF3-A3-RP0

Figura 11. Esquema de identificacion de la regién de trabajo y del coeficiente de pendiente relativa, para la

cadena de arranque A-3, RP-0.

5. Conclusiones

Se ha podido identificar las curvas
caracteristicas de voltaje para las cadenas de
arrangue de los reactores RP-0 y RP-10, que
corresponden a los detectores tipo
proporcional y camara de ionizacion,
respectivamente.

Los voltajes de trabajo obtenidos para las
camaras de ionizacion del reactor RP-10 es
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de 400 voltios, el mismo que se viene
utilizando actualmente durante las
operaciones del mismo. Sin embargo, el que
corresponde al reactor RP-0 de acuerdo con
los resultados obtenidos, deberia ajustarse a
1150 voltios.

De acuerdo con los resultados de las curvas
de voltaje de trabajo, el de mayor pendiente
resulta el Arranque 1 (Al) para el reactor
RP-10 respecto a los otros dos. EI mas plano
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resulta el Arranque 3. Sin embargo,
considerando su regién diremos que los
detectores estan en buenas condiciones.
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Resumen

El objetivo de este estudio fue determinar las concentraciones de radionucleidos naturales y
artificiales en merluza peruana, colectada en la costa pacifica de Perl entre los afios 2010 y
2014, como un mecanismo para establecer un modelo de control biolégico para la exposicion
a la radiacion humana resultante de la ingestién de esta especie. El rango de concentracion
en peso seco de actividad beta global se encuentra entre 39 y 79 Bg/kg, para K-40 el rango se
encuentra entre 66 y 116 Bg/kg y para Cs-137 el rango se encuentra entre 0,0 y 0,4 Bg/kg.
No se encontraron valores detectables de Co-60, Cs-134 y Ra-226. La dosis especifica
debido al K-40 no fue significante. Los datos muestran que la merluza peruana no representa
un riesgo para la salud publica debido a su consumo como alimento.

Radioactivity levels in Peruvian hake Merluccius gayi peruanus (Guitchenot)

Abstract

The aim of this study was to determine background levels of natural and artificial
radionuclides in Peruvian hakes, collected in the Pacific coast of Peru, as a mechanism to
establish a biomonitoring model for human radiation exposure resulting from the ingestion
of this species. The concentration range overall dry weight of beta activity was between 39
and 79 Bg/kg; for K-40, the range was between 66 and 116 Bg/kg and for Cs-137, the range
was between 0.0 and 0.4 Bg/kg. No detectable levels of Co-60, Cs-134 and Ra-226 were
found. The dose derived from K-40 was negligible. Data show that Peruvian hakes do not
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represent a public health risk because of their intake as food.

1. Introduccién

Merluza (en latin Merluccius, ‘lucio de mar’,
debido al parecido con el pez carnivoro de
agua dulce) es el nombre comin de varios
peces marinos del orden de los gadiformes.
Estos peces realizan dos tipos de
migraciones: una de cardcter diario,
ascendiendo durante la noche a las capas
superiores del mar para alimentarse y
descendiendo durante el dia, y otra de tipo

estacional, relacionada con el ciclo
reproductivo de cada especie. La merluza
peruana,  Merluccius  gayi  peruanus

(Guitchenot), conocida como merluza, peje
palo, pescadilla, huaycuya, o South Pacific
hake, se encuentra distribuida desde las costa
de  Ecuador hasta  Pisco  (Per();
desarrollandose gran nivel de actividad
pesquera desde Paita hasta las Islas Lobos de
Afuera.

Es un pez demersal que se distribuye frente a
la costa peruana en toda la plataforma
continental, pero principalmente entre
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profundidades someras y hasta aquellas
superiores a los 350 m [1]. Esta especie tiene
una distribucion latitudinal de acuerdo con su
tamafio, donde los especimenes pequefios
estan en la parte sur y los més grandes en la
parte norte. La distribucion de la merluza
lejos de la costa es m&s 0 menos constante y
ampliamente limitada a la extension este-
oeste de la plataforma continental, mientras
gue la distribuciébn  norte-sur  varia
notablemente. La parte comestible del
pescado es de un 53 %, con un contenido
proteico entre un 12 y 18 % aproxi-
madamente, un contenido en grasa de un 2,5
% y 93 calorias por cada 100 g.

En las merluzas se encuentran las vitaminas:
B1, B2 y B3 y en cuanto a minerales aporta
fosforo, sodio, magnesio y yodo. Ademas,
contiene una cantidad considerable de acido
folico.

En la actualidad no existen registros sobre las
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concentraciones de radiactividad natural y
artificial en esta especie razén por la cual es
necesario realizar un estudio de linea base
para fines de monitoreo y deteccion de
anomalias radioldgicas en el medio marino
las cuales pueden traer como consecuencia
problemas en la seguridad alimentaria de
nuestra poblacion.

2. Experimental

Se realizd una investigacion cuantitativa
basica de tipo descriptivo debido a que se
buscaba conocer los niveles de concentracién
de radionucleidos en esta especie a través de
métodos instrumentales. Por lo tanto, el
disefio de la investigacion fue de tipo no
experimental.

De un total de 415 individuos recibidos por la
Direccién de Servicios del IPEN para la
gjecucion del servicio rutinario de analisis
radiométrico de alimentos durante el periodo
2010-2014, se tomd una muestra conformada
por 200 individuos en base a un muestreo
aleatorio simple.

Se tomaron 250 gramos de musculo de cada
uno de los individuos y se procedid a secar en
horno a 120 °C durante 20 horas
aproximadamente, luego se realizd la
molienda en un mortero y finalmente se
tamizé en una malla de 1,0 mm de didametro.

Para el andlisis de radiactividad beta se
prepararon planchetas de 3 cm de didmetro
con una densidad superficial aproximada de
0,14 g/lcm® Para el anélisis por espectro-
metria gamma se prepararon recipientes
plasticos de 8,5 cm de didametro y 10,0 cm de
altura.

El recuento de radiactividad beta total se
realiz6 en el sistema de radiometria LAS-3A
UG13 [2] durante 100 minutos para cada sub-
muestra y luego se procedio a determinar la
actividad derivada con K-40 como material
de referencia [3].

Para la evaluacion de los radionucleidos
emisores gamma se utiliz6 un sistema de
espectrometria compuesto de un detector
semiconductor de germanio hiperpuro con
ventana de carbono y eficiencia relativa de
35%. Los tiempos de recuento de las
muestras fueron de 1000 minutos [4]. La
calibracion se llevé a cabo con el material de
referencia IAEA-414 [5].
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3. Resultados y Discusion

El indice de actividad beta global presentd un
rango de concentracion entre 39 y 79 Bag/kg
(Figura 1), por otro lado, solo se identifico la
presencia de K-40 como radionucleido
natural que se encuentra dentro de los
contenidos normales de potasio en el
organismo (Figura 2), la actividad especifica
presentd un rango comprendido entre 66 y
116 Bag/kg con una media aritmética de 91
Bg/kg. Considerando que la merluza contiene
3,0 g de potasio por kg de musculo [6], el
valor esperado de K-40 debe ser 90,0 Bg/kg,
los resultados obtenidos en merluza peruana
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Figura 2. Frecuencia porcentual de la
concentracion de K-40.

Sin embargo, el grafico de frecuencia
porcentual presenta un amplio rango de
distribucién sin ninguna predominancia
promedio, esto podria deberse a que el
método de muestreo no pudo realizarse de
manera estratificada o por conglomerado
dado que el proveedor de los especimenes no
indicaba la procedencia de sus muestras, en
este sentido, el presente estudio solo permite
reportar los rangos de concentracion de
radionucleidos naturales para el total del
territorio marino peruano, siendo necesario
ampliar los estudios por regiones geograficas.
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Con referencia a la presencia de
radionucleidos artificiales, procedentes de
contaminacién radiactiva debido a ensayos o
accidentes nucleares o radiol6gicos, no se ha
detectado evidencia de contaminacion
radiactiva reciente debido a que no se
encontraron valores detectables de Co-60 ni
de Cs-134. Solo en casos muy puntuales se
han encontrado valores detectables de Cs-137
cuyo periodo de semidesintegracion es de 30
afios y por lo tanto su presencia se deberia a
eventos pasados o procedentes de otras
regiones del continente (Figura 3).

100%
10%

1%

0.1 0.2 0.3 0.4

Actividad de Cs-137 (Bq/kg)

Figura 3. Frecuencia
concentracién de Cs-137.

porcentual de la

Se puede afirmar que no existen evidencias
de contaminacion radiactiva artificial reciente
procedente de otras latitudes [7]; tampoco se
ha detectado la presencia de problemas con
materiales radiactivos de origen natural
(NORM).

Los valores de Cs-137 se encuentran tres
Ordenes de magnitud por debajo de los
valores reportados en las costas de Europa [8]
y muy por debajo de los niveles de
intervencion para la retirada o sustitucion de
alimentos establecidos en la Tabla 11.3 del
Reglamento de Seguridad Radioldgica [9].

Las dosis derivadas debido al K-40 y Cs-137
no resultaron significativas desde el punto de
vista de la seguridad alimentaria, por lo tanto,
los resultados obtenidos indican que la
merluza peruana no representa un riesgo para
la salud publica debido a su consumo como
alimento.

4. Conclusiones

Los niveles de radiactividad encontrados en
muestras de merluza peruana indican que no
ha ocurrido contaminacion radiactiva reciente
debido a accidentes nucleares o radiolégicos.
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Los valores de Cs-137 y K-40 se encuentran
por debajo de los niveles reportados en otras
latitudes y no representan riesgo para la salud
publica.
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Espectro Raman calibrada del Naftzleno

a ’W K\\J\

Raman shit fmt)

Figura 3. Espectro Raman del Naftaleno,
obtenido en el sistema implementado. Este
espectro se utilizé en la calibracion del equipo.

4. Primeras aplicaciones

Siendo uno de los objetivos principales de
este trabajo la construccién de un equipo para
la aplicacion dela técnica de dispersion

Raman para identificar componentes
organicos en pigmentos utilizados en objetos
del patrimonio cultural, una primera

aplicaciéon que le dimos fue para obtener el
espectro de un pigmento; el resultado del
ensayo se muestra en la Figura 4 vy
corresponde a un espectro del pigmento
PY74 (Pigment Yellow 74 o Amarillo de
Cromo sintético)[10], que suele utilizarse en
la decoracion de diferentes objetos
arqueoldgicos.

Tomo Espectrodel pigmento PY 74
oo
50000

3 4000

H

:: 30000
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Figura 4. Espectro Raman del pigmento Yellow
74.

5. Conclusiones

De acuerdo con los resultados obtenidos, el
equipo construido y la técnica implementada
con el uso de una fuente de luz laser color
verde, permitiran identificar en las muestras
analizadas los componentes organicos e
inorganicos cuyas lineas Raman
caracteristicas se encuentren en un rango de
nimero de onda entre 200 y 4000 cm™.
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Siendo el espectrometro disefiado y
construido de tipo modular y portable, puede
ser utilizado con mucha facilidad para
mediciones in situ, lo que favorece mucho
los estudios de piezas del patrimonio cultural
que ya sea por su valor como por sus
dimensiones muchas veces no pueden ser
trasladados a un laboratorio.

Por la geometria del disefio, este sistema
puede ser utilizado para el estudio de
muestras sélidas y liquidas, contribuyendo a
su uso para una amplia variedad de fines.
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Resumen

Se presenta el disefio e implementacion de un equipo portatil de agitacion magnética para el
traslado y disolucion eficiente de MoO; acoplado al prototipo generador de *"Tc. El
desarrollo de este equipo permitira un traslado eficiente y seguro del ®Mo con una actividad
méxima de 2 Ci desde el reactor nuclear de Huarangal hasta el lugar de operacion del equipo
generador de ®MTe En este articulo se describe el disefio mecanico, calculo de volumen,
calculo de blindaje, disefio de la electronica y el control programable de la velocidad del
sistema de agitacion de muestras radiactivas.

Design and setup of a portable stirring device for transfer and dissolution of
%Mo applied to the use of a *™Tc generator

Abstract

This work shows the design and implementation of a portable magnetic stirring device for
transfer and efficient dissolution of MoO; coupled to a *™Tc generator prototype. The
development of this equipment will enable an efficient and safe transfer of *Mo ata 2 Ci of
maximum activity from the nuclear reactor Huarangal to the point of operation of the *"Tc
generator equipment. This article describes the mechanical design, volume and shielding
calculation, the electronics design and the programmable speed control of the stirring system
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for radioactive samples.

1. Introduccion

El Instituto Peruano de Energia Nuclear a
través de la Direccion de Investigacion y
Desarrollo viene implementando un prototipo
automatico de generador de “Mo/*"Tc,
financiado a través del conveniol62-
FINCyT-1A-2013, con la finalidad de
descentralizar las aplicaciones de la medicina
nuclear a nivel nacional [1].

El ®*™Tc gracias a sus propiedades nucleares
es un radiotrazador ideal y predominante en
medicina nuclear que con el desarrollo de
generadores de *Mo/*™Tc ha posibilitado el
rapido crecimiento en el campo de
radiodiagndstico por iméagenes, facilitando la
formulacion de compuestos de *™Tc en los
laboratorios de radiofarmacia hospitalaria [2].
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El prototipo desarrollado estd conceptuado
para operar controlando la carga del material
radiactivo, mediante la insercion del MoOs;
irradiado en forma de tabletas para realizar el
proceso de disolucion en NaOH 5M en un
contenedor externo al generador, con el
objetivo de minimizar la probabilidad de
contaminacion radiactiva en el generador asi
como reducir la tasa de exposicion para el
operador o usuarios cumpliendo con los
parametros de seguridad y proteccion
radioldgica [3].

Un punto importante a considerar es el
traslado seguro del MoQs irradiado, desde el
centro de produccion hasta el lugar donde se
encuentra instalado el equipo generador de
®¥MTc, tomando en cuenta que sus
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dimensiones, peso y fragilidad de algunos de
sus componentes hacen poco viable el
frecuente traslado del mismo.

Para satisfacer los requerimientos vy
condiciones mencionados se realizo el disefio
de un equipo blindado de agitacién magnética
de fécil traslado y con las caracteristicas
adecuadas en blindaje y volumen para
disolver 25 gramos de MoO; con una
actividad maxima de 2 Ci.

El disefio del equipo se desarroll6 con el
programa SolidWorks y el blindaje requerido
se calculd mediante el programa Microshield,
desarrolldndose igualmente el circuito de
control de la velocidad del motor DC
asociado al agitador.

2. Descripcion del disefio

El disefio mecénico del equipo consta de un
recipiente de teflon, material seleccionado
debido a su inercia quimica, cuyo disefio
tendrd tres capilares que ingresan por la tapa,
uno para la inyeccion del NaOH, otro para la
succion del contenido y el tercero para el
ingreso o salida de aire, la tapa tendra un
orificio por donde ingresaré el MoOs.

Debido a la reduccién de sus propiedades
mecénicas como consecuencia de la radiacion
[4], se hace necesario su recambio cada cierto
periodo de tiempo.

Capilar de inyeccion

|Orificio para el ingreso de MoOB‘

7 .
Capilar de aire Capilar de extraccion

Figura 1. Recipiente de teflon.

Este recipiente esta contenido en un blindaje
de plomo que en su parte inferior tiene
acoplado un motor DC, cuyo eje ingresa
dentro del blindaje y tiene incrustado un iman
en su extremo. La parte superior del blindaje
tiene tres agujeros por donde emergen las
mangueras de teflon. La tapa del blindaje es
del tipo roscada con teflon de cobertor
interno, en forma de corcho, que sella el
orificio de entrada del MoOj al recipiente de
tefldn, garantizando su hermeticidad.
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A su vez, el blindaje de plomo esta contenido
en un recipiente de acero inoxidable, que en
su interior posee una estructura que le sirve
como soporte y medio de fijacion. El
recipiente de acero inoxidable, reforzado con
platinas para su fécil traslado, tiene
incorporado un panel de control para la
electronica de funcionamiento del equipo.

Recipiente
de teflon

Estructura
soporte

L

Platina de
refuerzo

Recipiente
de teflon

Contenedor

Esparrago
de fijacion

\_|Platina de
refuerzo

Panel de
control

Figura 3. Vista frontal.
3. Calculos de disefio

3.1 Célculo de volumen y tiempos de
disolucion

Para optimizar el volumen de NaOH 5M a
emplear, velocidad de agitacion y tiempos de
disolucion de las pastillas de MoO; (cada
pastilla tiene aproximadamente 2,50 g), se
realizan pruebas de comparacion de causa y
efecto mostrandose los valores obtenidos en
la Tabla 1.
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Figura 4. Equipo de disolucion de muestras
radiactivas.

Los tiempos de disolucién son proporcionales
al contenido de MoO; en un volumen
definido de NaOH 5M bajo una agitacion
constante, considerando que la solubilidad
disminuye debido a la saturacion del NaOH
por el 6xido de molibdeno [5,6]

Tabla 1. Solubilidad de MoO3; en NaOH (5M).

Vol.
N° de NaOH | Tiempo | Agitacién
pastillas 5N (min) (rpm)

(mL)

6 30 10

7 30 31 300

8 30 > 60

9 40 7 300

10 40 7

11 40 52 400

En la Figura 5 se grafican los datos donde se
describe la relacién que existe entre el tiempo
de disolucidn respecto de la masa de MoO; y
el volumen de NaOH empleado variando la
velocidad de agitacion.

*

300 rpm

Tiempa [min)

0 400 rpm

10

Al (U] k] G LR+ ] 0. 075
Wmmwum 'IJrML]

Figura 5. Variacion de tiempo de disolucion
respecto a masa de MoOs/Volumen de NaOH.
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3.2 Célculo de blindaje

Debido a la fuerte actividad que se administra
al equipo (2 Ci de **Mo) es necesario proveer
un sistema de blindajes que protejan al
personal profesionalmente expuesto segin la
norma IAEA TS-R-1, para ello se utiliza
plomo por su disponibilidad. Los calculos del
blindaje se realizan con el software
Microshield® [7] modelando el sistema como
un cilindro de dimensiones del recipiente de
teflon cubierto por un espesor de plomo,
luego un espacio de aire y finalmente la pared
del contenedor (acero), se calcula la tasa de
dosis en las paredes del contenedor, siendo la
pared lateral la zona critica. La fuente se
considera uniforme en el volumen con el
espectro de decaimiento del **Mo.

Se propone un espesor de 3 cm de plomo que
resulta en una tasa de dosis de 1,5 mSv/h en
contacto con la pared del contenedor. De este
modo el nivel de proteccion se encuentra por
debajo del limite establecido por la IAEA y
es apto para el transporte de bultos categoria
I11I-Amarilla en condiciones de transporte no
exclusivo.

Tabla 2. Categorias de bultos y sobreenvases [8].

Condiciones
Nivel de radiacién maximo | Categoria
IT en cualquier punto de la
superficie externa
0a Hasta 0,005 mSv/h I-BLANCA
Mayor que 0 Mayor que 0,005 mSv/h -
pero no pero no mayor que 0,5 AMARILLA
mayor que 12 mSv/h
Ma)g];)(:]l:)e 1 Mayor que 0,05 mSv/h pero II-
P no mayor que 2mSv/h AMARILLA
mayor que 10
Mayor que 2mSv/h pero no II-
Mayor que 10 mayor que 10mSv/h AMARILLAP

Si el IT medido no es mayor que 0,05, el valor citado puede
Ser cero.
® Debera transportarse también bajo uso exclusivo.

4. Electrénicay control

La electronica de control se basa en crear y
estabilizar una sefial PWM por medio de un
controlador PID disefiada e implementada
para el motor DC con encoder, marca Metal
Gearmotor con encoder de 48CPR de
resolucion y una reduccion de 9,7:1, como se
muestra en el esquema de la Figura 6.
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Shield Potencia,
Encoder Y

Fuente 12V Comunicacion

PLC S7-1200
—

Arduino Motor DC
Leonardo > con Encoder

Switch /
ON/OFF I

4

Switch de J
Pausa Imén
Switch

Selector

PLC

Shield LCD

Figura 6. Esquema de las partes conectadas que
conforman la electrénica.

La fuente de 12 voltios alimenta al sistema.
El Switch On/Off me permite el encendido de
la tarjeta Arduino y los Shield’s que se
acoplan a él. El Shield LCD permite controlar
por teclas y visualizar los mensajes en una
pantalla LCD. El Shield Potencia, Encoder y
Comunicacion permiten alimentar al motor
DC por medio de las sefiales que vienen del
Arduino, también convierte las sefiales del
encoder y permite la comunicacion con un
PLC por medio de un protocolo RTU RS485.
El interruptor Pause permite pausar el
proceso cuando se inicie la disolucion.

El disefio del controlador PID se realizo
mediante el proceso de adquisicion de datos y
posterior identificacion del modelo del motor
para el sistema mostrado en la Figura 7.

Arduino
Leonardo

Figura 7. Circuito de pruebas del control de
velocidad en protoboard.

La DATA obtenida en el tiempo de respuesta
y estabilidad a distintas wvelocidades, se

obtuvieron mediante la tarjeta de adquisicion
de datos DAQ-6009 de National Instruments.

7]

, ;
: : == '
5 :

DAQ Assistant "
data H
52

Write To
Measurement
File

d Signals
52

Knob

' ’
b
g Y
DAQ Assistant2
data

ENTRADA

]
T

=i
)

Figura 8. Programa para adquisicion de datos de
entrada y salida del sistema.

Una vez obtenida la data se procede a
identificar la planta utilizando el modelo
paramétrico ARX [9], mediante el toolbox de
identificacion de datos de Matlab.

Luego de obtener el modelo de planta del
sistema, disefiamos el controlador PID
mediante el método Root locus, estableciendo
los polos deseados para: ts=0,5 y Mp=0,001.
El controlador en tiempo continuo se
representa de la siguiente forma:

ult) = K,e(t) + K; f elt)dt + Kd% e(t)
o

Siendo K, K; y K; las constantes del

controlador a hallar ye(t)la funcién de
transferencia de la planta.

Usando Matlab y modelando el PID y la
planta en Simulink segun Figura 9.

0.019

Gan

52038 1 A 2873 N .
s sH0.12

Gant  Megrator Transfer Fen Scope

000002 dudt

Denvatve

Gan?

Figura 9. Controlador PID.

Obtenemos la respuesta en el tiempo
mostrada en la Figura 10, corroborando el
disefio del controlador PID hallado.
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Figura 10. Respuesta en el tiempo de la velocidad
del motor.

Luego de realizar el control del motor con
carga, se desarrolla un algoritmo con una
secuencia automatica del control. Para ello se
debe programar el PID en el algoritmo
C/C++ de Arduino. Lo cual se basa en el
diagrama de flujo de la Figura 11,
constituyendo el programa general.

ENCENDER

!

“Saludos de
Bienvenida”

J

Ingresar
Velocidad en
“REM®

iVelocidad NO
correcta?

iAgregar

Tiempo? NO

Ingresar
Tiempo en
minutos

Modo infinito
"habilitado”

iTiempo
correcto?

\nterrupcwon
hab\lltado

Ejecutar PID

Disolucién
Finalizado?

¢S\

“Aviso Finalizado™
Interrupcion y
Modo Infinito
“deshabilitado”

L

Figura 11. Diagrama de flujo del sistema de
disolucion.
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La opcion de pausa en la Figura 12 es un
diagrama en paralelo, debido a que usa una
interrupcién. Cuando se pulsa el botén de
“Pausa” automaticamente deja de generar
sefiales PWM vy detiene el tiempo hasta que el
botén sea de nuevo pulsado para continuar
con el proceso.

Interrupcién
;Pause? l
) PID ON
NO Tiempo ON

[

PID OFF
Tiempo STOP

Figura 12. Diagrama del boton “Pause”.

Luego de subir el programa en el Arduino e
implementar las placas Shield’s, se les
conecta una sobre otra quedando segun la
Figura 13.

Figura 13. Montaje Final del equipo Disolutor.

5. Descripcion del funcionamiento

El tubo de aluminio conteniendo *MoQ; en
forma de tabletas, es llevado a la celda
radioquimica blindada en donde se realiza su
apertura introduciendo las tabletas **MoO4
en el orificio de ingreso del recipiente de
teflén (Figura 1) sellando herméticamente el
recipiente mediante un tapon de teflon
incrustado en la base de la tapa de plomo. El
equipo de disolucion es trasladado, siguiendo
los procedimientos de seguridad, desde el
centro nuclear “RACSO” hasta el centro de
medicina nuclear donde se encuentra
instalado el generador de *"Tc.

Este equipo se acopla luego al generador
mediante mangueras de teflon conectadas al
modulo de toma de insumos cerrando el
circuito de obtencién del *™Tc.
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Se inicia la secuencia de disolucion del
MoO; mediante la introduccion de NaOH 5M
procedente del mddulo de toma de insumos
en un volumen programado de 30 mL. Luego
se activa el sistema de agitacion poniendo en
movimiento el motor DC que a su vez pone
en movimiento al imédn acoplado a su eje
iniciando la rotacion por induccion de la
pastilla magnética que se encuentra dentro
del recipiente de teflon, aumentando la
velocidad de la disolucion de las tabletas de
MOOg.

La velocidad y el tiempo de agitacion del
motor estan programados para trabajar a
diferentes cantidades de MoO; en base a
pruebas experimentales obtenidas en el
laboratorio.

Figura 14. Equipo para disoluciéon de muestras
radiactivas.

6. Conclusiones

- A diferencia de otros generadores de
separacion por columna cromatogréfica de
*“Mo/*™Tc el prototipo automatico en
desarrollo, realiza el circuito de obtencion de
%¥MT¢ desde la etapa de disolucién de MoO4
irradiado en formato de tabletas, para la
posterior separacion y extraccion del *™Tc;
minimizando la probabilidad de contami-
nacion radiactiva en el equipo y reduciendo la
tasa de exposicion del operador.

- El equipo permitira el transporte seguro del
MoO; irradiado con una actividad maxima de
2 Ci, desde el centro nuclear hasta el hospital
donde se encuentre instalado el generador de
gngC.

- El equipo se acopla de una manera fécil y
sencilla al generador, completando el circuito
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de obtencion del *"Tc permitiendo la
disolucién eficiente del MoO; en el menor
tiempo posible, contribuyendo a la eficiencia
de obtencion de *™Tec.
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Determinacion del exceso de reactividad de una configuracion nuclear y su
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Agustin ZGfiiga’”, José Tapia®
! Departamento de Calculo Analisis y Seguridad, Instituto Peruano de Energia Nuclear,
Av. Canada 1470, Lima 41, Peru

2 Escuela de Fisica, Universidad Nacional de Ingenieria, Av. Tapac Amaru 4500, Lima 30, Per(

Resumen

En este trabajo presentamos resultados experimentales donde se observa que la posicion de
critico de una determinada configuracién nuclear varia con Ia potencia del reactor (expresada
por la lectura de corriente). Asi, a la corrlente de 0.6 x 10™ A (1 W) la posicion de critico es
BC1= 0.0 % mientras que a 0. 6x10° A (100 W), BC1=46.5 %. La diferencia es aparente,
porque debajo de una corriente de 10™° A, la reactividad no es significativa. Por ello se
recomienda que en reactores como el RP-10 que tienen muchos neutrones a nivel de

“fondo”, el exceso de reactividad debe ser medido en corrientes como, 0.6 x 10° A (100 W)
no a menores. Finalmente se determin el exceso de reactividad para la configuracion N° 42,
que fue 3032 pcm con una incertidumbre menor al 1 %.

Determination of the excess of reactivity of a nuclear configuration and its
influence of the power level

Abstract

This work presents experimental results which show that the critical position of a given
nuclear configuration changes with the reactor power (expressed by the current
measurement). Thus, |f the current is 0.6 x 10™ A (1 W), then the critical position is, BC1 =
0.0 % while 0.6 x 10° A (100W), BC1=46.5 %. The difference is apparent because under a
current of 10™ A, the reactivity is not significant. Therefore, it is recommended that for
reactors like the RP-10 with a lot of neutrons at the ' background level, the excess reactivity
must be measured in current as 0.6 x 10° A (100 W) not less. Finally, the excess of reactivity
for the N° 42 configuration was determined, which was 3032 pcm with uncertainty less than

-88. ISSN 1684-1662

1 %.
1. Introduccién

En la operacion comercial de un reactor
nuclear de investigaciones (RR), los cambios
de configuracidon se realizan constantemente;
por ejemplo, para solicitar la licencia de
operacion del reactor para una nueva
configuracion la legislacion peruana exige la
presentacion de diversos informes, entre ellos
el correspondiente a la puesta a critico. Los
cambios de configuracion del ndcleo deben
ser notificados a la Oficina Técnica de la
Autoridad Nacional (OTAN), 30 dias antes
de su ejecucion, debiendo presentar la
siguiente informacion: calculo neutronico del
nucleo anterior (fin de ciclo), calculo
neutrdnico del nucleo nuevo (inicio de ciclo).
En el plazo de 10 dias luego del cambio de
configuracion del nicleo, se deben remitir a
la. OTAN los siguientes informes:
aproximacion a posicion de critico del banco
de barras, calibracion de las barras de control
del ndcleo nuevo (inicio de ciclo), entre otros.

81

[1]. A partir de esa posicion también se
construyen las curvas del valor de las barras
de control en base al cudl se determina, el
exceso de reactividad de la configuracion y
los méargenes de parada, que establecen las
condiciones y limites de operacion [2], (Tabla
1).

En cuanto al exceso de reactividad de la
nueva configuracién un valor estimado se
conoce por céalculo [3] antes de montar la
configuracion, por ello es natural que cuando
se tiene la configuracion los resultados
experimentales deban compararse con los de
calculo y esto es un problema si las
discrepancias son grandes.

En este trabajo nos focalizamos en la
variacion de la posicion de critico de las
barras y su efecto en la determinaciéon del
exceso de reactividad. A nivel de calculo los
resultados son a potencia cero vatios; sin
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embargo, en la practica para el caso del
reactor RP-10, las mediciones no se realizan

como afecta el nivel de potencia en esta
determinacion, a fin de comparar con los

a esta potencia. Entonces es importante saber

obtenidos por calculo.

Tabla 1. Especificaciones de control de la reactividad y parada [2].

Criterio base Especificacion Descripcion del criterio base
o . Los mecanismos de control de la reactividad son
N° barras de seguridad ) s . .
BS_C=2 dispositivos de todo tipo, tales como barras de regulacion,
compensadoras (BS-C)
barras de control, barras de parada
N° barras de seguridad M o . . - .
En el disefio se incorporara como minimo un sistema de
no compensadoras (BS- BS_nC=3 P
parada automatica
NC)
Barras de resulacién “En el caso que el disefio prevea el uso de una barra de
& BR <600 pcm |regulacion, el valor en reactividad de la misma no deberia

(BR)

superar los 600 pcm”

Margen de
antireactividad (MP)

BR = 3000 pcm

“El margen de antireactividad (con todas las barras
insertadas debe) ser mayor que 3000 pcm”

Margen de parada sin la
barra de seguridad mas
pesada (MP-1)

MP-1 = 1000 pcm

El margen de parada es la reactividad negativa necesaria
para mantener el reactor en estado subcritico sin limite de
tiempo con el dispositivo de control mas reactivo retirado
del ndcleo y todos los experimentos que puedan
desplazarse o cambiarse durante el funcionamiento en su
situacién mas reactiva”

Factor de seguridad de

EL FSR “es la relacién entre el valor en reactividad de todas

reactividad (FSR) FSR21.5 las barras de seguridad y el exceso de reactividad”
“La tasa maxima de adicidn de reactividad positiva
Velocidad de extraccion VE < 20 pem/s permitida por el sistema de control de la reactividad o por

de barras de control (VE)

un experimento debera especificarse y limitarse a valores
justificados”

Diseilo con elementos de
seguridad inherente de
control de reactividad

Coeficientes de
reactividad < 0

“Un ejemplo de elemento inherente de seguridad es (...)
conseguir coeficientes negativos de reactividad”

2. Desarrollo experimental

La configuracion

nuclear

de

trabajo,

62 horas después de la ultima operacion, que
dur6 28 horas a 3 megavatios de potencia. En
la Tabla 2 y la Figura 2 se presentan las

corresponde a la N° 42 [3] del reactor RP-10,
que utiliza combustibles de  U3Os,
enriquecido al 20 % en U-235, tipo MTR, la
cual se muestra en la Figura 1. Consta de 24
elementos combustibles normales (NN, A) y
5 de control (NC, AS), fabricados tanto por
Nukem (NN, NC) y CNEA (A, AS),
respectivamente. El quemado promedio de
los combustibles normales es 34.3% (U-235),
de los combustibles de control es 26.8 %
(U-235) y el quemado promedio total de los
combustibles en el nicleo es 33.3 %(U-235).
Se dispone de elementos reflectores de
grafito (NG) y berilio (NB).

La condicion previa al experimento consistio
en no tener remanentes del veneno Xe-135,
de la operacion previa a mediana o alta
potencia, por ello la experiencia se realizo
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condiciones de operacidon (corriente) y el
tiempo de inicio del experimento después de
terminada la operacién de produccion de
radiois6topos (potencia 3 MW).

Tabla 2. Corriente de operacion y tiempo después
de la Gltima operacion a potencia.

Hora | I-CM4 (A) | Log I-CM4 '(rl'l‘f)‘r“aps‘)’
10:58 | 6.0E-12 112 64.47
11:09 | 6.0E-11 -10.2 64.65
11:15|  6.0E-10 9.2 64.75
11:29| 6.0E-09 8.2 64.98
11:37| 6.0E-08 7.2 65.12
11:54 | 9.0E-08 7.0 | 6540
12:44| 9.0E-12 110 | 6623
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A B [ D E F G H 1 |J
TN | NG- NG-
1 |raB | 013 PI01 | NB-007 | NGO04 | NB-002 | PHO2 | S5 | CF
NG | NG | NN-0T4 | NN-OT6 | NN020 | NN-G2Z | SNO0B | na | e
2 021 | 030 5751 5717 5497 52.03 966 017 | 022
NG- | NB- | NN-01Z [ SC001 | WN-021 | SC-005 | NN-OT8 | nas | ne-
027 | 003 56.89 1055 51.10 592 5579 | 004 | 002
3
NG- SN-017 | NN-0Z6 | NN-0Z5 | NN-028 | SN-023 NG-
PI-03 PI-04
4 | 023 204 3825 4530 3984 268 006
NG- | NB- | NN-029 | NN-030 P05 NN-023 A-007 NB- NG-
5 | 010 | 009 36.35 35.80 50.49 6.37 01 | 019
NG- | NB. | SNOT5 | NC-007 | NN0Z4 | NC-008 | NN-0Z7 | wg- | na-
6 | 015 | 001 637 3792 4505 2802 143 | 006 | 016
NG- | NG. | NN-03T [ SN-O0 | NC-006 | SN-O0T8 | NN-03Z | na. | No-
7 | 007 | 028 3322 10.21 50.75 5.18 2663 | 020 | 031
8 PI-06 g’g NGC-1 | NB-005 | MG-001 | NB-008 | NG-025 | BCF |PIOT
9 NG-026 | NG-008 | NG-029 | NG-009 | MG-024

NN, A: EC normal; NC, AS: EC control; Pl: pos. irrad.; NG: grafito; NB: berilio

Figura 1. Configuracion nuclear N° 42 del reactor RP-10 [3].

"

Logaritmo de la Corriente, I-Ch4, {A)

=30 -0 -10 o 10

Fin de operacion

mn

Tlempo [horas)

Iniciede | 000
axperimento *
\ *
\\\‘ »

N
K 4
)
a0 40 50 60 70 an

Figura 2. Representacion del nivel de corriente y del tiempo transcurrido entre la Gltima operacion y el inicio

del experimento

La operacién comenzd poniendo a critico el
reactor con la misma secuencia de barras a
todas las corrientes, en este caso, todas las
barras de seguridad al 100 % de extraidas, la
barra de control 2 (BC2) al 3.2 % y la barra
de control 1 (BC1) fluctuando para establecer
el critico. Se comenzd llevando a critico a la
menor potencia que se establecia por la
corriente (1 W), luego se subia una década a
hasta 10 kW (kilovatios).

3. Resultados

En la Tabla 3 se presentan las mediciones
realizadas, donde, 1-CMA4(A) es la corriente
del canal de marcha N° 4, obtenido desde el
SAD [4], en amperios. Los %BC1 y %BC2,
corresponden a los valores de las posiciones
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de barra extraida. Las potencias son
estimadas basadas en la curva de calibracion
que utilizan los operadores. Con fines de
representacion se incluye el logaritmo
decimal de la corriente. La posicién de critico
de la configuracién corresponde, a las barras
de seguridad (BS) totalmente extraidas
(100 %), la barra de control BC2 en la
posicion de 3.2 % que mantuvo fija al igual
que la barra de control fino, BCF, en la
posicién de 55.0 %.
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Tabla 3. Valor de la posicion de critico con la
corriente.

En la Figura 3 se puede observar que la
posicién de critico de la barra de control

I-CM4 % BC1 | %BC2 Potencia Log I-CM4 BC1, es menor para corrit::'nt_es tambié_n
(A) W) menores 0 potencias bajas. Asi si la potencia
6.0E-12| 149 | 3.2 1 -11.2 es de aproximadamente 1 vatio, la posicion
6.0E-11| 413 | 32 10 10.2 de barra corresponde_a_%4.9 %; sin embargo,
este valor de posicion de barra, sube
6.0E-10| 433 | 3.2 100 -9.2 rapidamente hasta 43.2 %, si la potencia
6.0E-09| 435 | 3.2 1000 -8.2 también asciende hasta valores ligeramente
6.0E-08| 443 | 3.2 10000 7.2 por encima de 100 vatios. En ambos casos la
9.0E-08| 445 | 32 | 45000 70 tempfratura del refrigerante se mantuvo en
36.8 °C.
9.0E-12| 204 | 3.2 1 -11.0
Posicion de critico vs Corriente
0.00
10 20 30 40 50
- -2.00
=
E -4.00
gﬂ 6.00
3 &
E 8.00 &
5 &
“ _10.00 *
&
-12.00 r

Posicién Barra (%BC1)

Figura 3. Comportamiento de la posicion de critico con el nivel de corriente (potencia).

En base a los resultados vistos, después de
una semana se decidié medir la diferencia de
reactividad entre estos dos estados de nivel
critico, para la corriente correspondiente a 1
W vy la correspondiente a 100 W. Para ello
volvimos a las condiciones de inicio del
experimento similares al anterior (inicio sin
venenos). En la Tabla 4 y Figura 4 se
presentan la corriente y tiempo de inicio del
experimento.

Para medir el valor de la barra de control
(BC1), en las dos posiciones diferentes que
corresponden a dos corrientes (1 Wy 100 W)
respectivamente, se oper0 el reactor a la
corriente de 06 x 10" A (1 W),
obteniéndose la posicion de critico, en la
configuracion de barras siguiente: BS1=BS2=
100 %, BS3= 86.7 %, BC1= 0 % y BC2=
3.3% (los porcentajes son de barra extraida).
Luego, se puso a critico a la corriente de 0.6
x 10° a 100 W, resultando la posicién de
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critico en las posiciones de barras siguiente:
BS1=BS2= 100 %, BS3=86.7 %, BC1= 46.8
% y BC2= 3.3 %. En ambos casos, la
temperatura del refrigerante fue de 36.8 °C.
En la Tabla 5 se muestra las condiciones de
puesta a critico.

Tabla 4. Corriente de operacién y tiempo después
de la dltima operacion a alta potencia.

Hora 1'3")'4 Log I-CM4 {l‘l‘;‘;‘a‘;‘)’
11:08 | 6.0E-10 | -9.2 64.6
11:35 | 6.0E-10 | -9.2 65.1
12:23 | 6.0E-10 | -9.2 65.9
12:30 | 6.0E-08 |  -7.2 66.0
13:00 | 6.0E-08 | -7.2 66.5
13:30 | 6.0E-08 | -7.2 67.0
14:00 | 6.0E-08 | -7.2 67.5
14:44 | 6.0E-08 | -7.2 68.2
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Logaritmo de la Corriente, [-Ch4, (4]

an 0

0 m

Tiempo (Horas)

an 4an 50 B0 70

Figura 4. Tiempo después de la Gltima operacién a potencia, para el experimento de comparacion entre 1 W

y 100 W.
Tabla 5. Posiciones de critico para dos niveles de corriente (potencias, 1W'y 100 W).
1 CM4 BS1 BS2 BS3 BC1 BC2 BCF
(A) (%) (%) (%) (%) (%) | (%)
6.0E-12 100 100 86.6 0 3.3 55
6.0E-10 100 100 86.6 46.8 3.3 55

Como se observa la diferencia entre estos dos
niveles de corriente (potencia), en reactividad

sera:

Ap = p(0%) — p (46 .8%)

Para evaluar esta diferencia en reactividad,
levantamos la curva de reactividad entre 0 %
extraido y 46.8 % extraido, los resultados

para una potencia de 100W se presentan en la
Figura 5, con la ecuacion de ajuste
polinomial, a partir del cual se determina la
diferencia (se uso el beta efectivo igual a 780
pcm).

Ap =1220 pcm

1800

1400

1200

1000

Reactlvidad (pem)y

- /‘

REACTIVIDAD ACUMULADA BARRA DE CONTROL N°1

y =-0.004x% +

30 40 5

0.5019x2 + 11.349x - 0.373

LI Tl 80 %0 100

Posicion de Barra Extralda (%)

Figura 5. Valor en reactividad de la barra de control, BC1 para el intervalo requerido.
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Para estudiar la causa de esta diferencia se
program6 una siguiente experiencia donde
calibrariamos toda la barra BC1 a la potencia
de 1 W y luego a la potencia de 100 W de
manera separada, pero el mismo dia. Para ello
mantuvimos las 60 horas después de la dltima
operacion a potencia. En la Figura 7 se
presenta la corriente y tiempo de inicio del
experimento.

Los resultados de la posicién de criticos
fueron: 0.6 x 10™ A, (1 W), BS1=BS2=
100%, BS3=78.6 %, BC1=0.0 %, BC2=3.3%,
BCF=50.0% y para 0.6 x 107 A, (100 W),
BS1=BS2= 100 %, BS3=78.6 %, BC1=52.10
%, BC2=3.3 %, BCF=50.0 %, tal como se
observa en la Tabla 8.

Lagaritma de la Corriente, |- CM4, [4)

-1z
a5 30 2% 20 18

mn 5 0 5 1 1% A0 7% 30 3% 4D 4% 50 5% B BY S0 /% HID

Tiempo (Horas)

-

Figura 6. Tiempo después de la Gltima operacion a potencia.

Tabla 8. Posiciones de critico para dos niveles de corriente (potencias, 1 Wy 100 W).

I-CM4(A) | BSL BS2 BS3 BC1 BC2 BCF
*) (%) (%) (%) (%) (%) (%)
0.6x10E(-11)] 100 100 78.6 0 33 50
0.6x10E(-9) | 100 100 78.6 52.1 3.3 50

Para evaluar la diferencia en reactividad en
esas dos posiciones de critico, tal cual
hicimos en el experimento anterior,
decidimos volver BC1 a 0.0 % y comenzar a
subir hasta 52.1 %, pero esta vez solo a la
potencia de 1 W y no a 100 W, como se hizo
en la experiencia anterior. Siguiendo el
procedimiento para medir la reactividad por
el método del periodo, tratamos de subir
desde 0.0 % a una determinada porcién de
barra; sin embargo, observamos que
conforme subfamos a 10 %, 20 %, 30 %, 44%
el crecimiento en el periodo era minimo, esto
era una cuestion inusual, pues se debia
esperar un crecimiento apreciable del periodo
para esas porciones de barras subidas, por lo
gue consideramos que no se podia continuar
extrayendo mas barra para conseguir
periodo, consecuentemente decidimos
concluir el experimento de calibracién de la
barra BC1 a 1 W, pues se notaba que a la
potencia (1 W), la barra no tiene un valor
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significativo. Por lo que decidimos pasar a la
potencia de 100 W vy alli volver a hacer la
calibracion de la barra BC1, para estimar el

valor a 52.1 %. Los resultados de esta
medicidn se presentan en Figura 7.
Con estos datos la comparacién en
reactividad es,

Ap = 1577 pcm
Con fines de determinar el exceso en

reactividad de la configuracion nuclear que
estamos trabajando (N42), a valores de
corriente superiores o iguales a 0.6 x 10° A
(100 W) realizamos una nueva experiencia.
En esta oportunidad la posicion de critico fue
la siguiente: BS1=BS2=BS3=100%,
BC1=46.3%, BC2=0.0%, BCF=50.0%.
Entonces para conocer el valor de las barras
introducidas las calibramos mediante el
método del periodo positivo [6]. Los resul-
tados de estas mediciones se presentan en la
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Figuras 8 y 9 para las barras BC1 y BC2,

respectivamente.
REACTIVIDAD ACUMULADA BARRA DE CONTROL N™1
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Figura 7. Valor en reactividad de la barra de control, BC1 para 100 W.
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Figura 8. Valor en reactividad de la barra de control, BC1 a 100 W.

BARRA DE CONTROL N* 2

2400
2000 1= +*
™.
*.

= SE-05x* % 0.0142x> - 1.2118x" + 8.6259x + 2082 4
F1600 \
a ",
= -.\.
51200 L
= *.
H *
& &

#

400 \‘\

0 20 40 0 &0 100
Barra Extraida (%)

Figura 9. Valor en reactividad de la barra de control, BC2 a 100 W.
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A partir de estos resultados y las curvas de
ajuste correspondientes determinamos el
valor de las barras de control introducidas
que definen en exceso:

Exceso de reactividad = p (0%-100%: BC2)
+ p (100%-46.3%: BC1) = 2082.4+ (2313.4-
1364.3) = 3032 pcm. Su incertidumbre es
menor al 1%.

4. Discusion de resultados

La posicion de critico de las barras control y
seguridad para la configuracion de estudio
dependen de la potencia a la que se realiza la
puesta a critico, se ha visto que la diferencia
es drastica, para la potencia de 1 W la
posicion de critico fue 14.9 % de BC1,
mientras que para 100 W pas6 a 43.3 %.
Entonces, si utilizamos cualquiera de estas
posiciones conjuntamente con las curvas de
valor de las barras de control podriamos
obtener excesos de reactividad muy
diferentes. Con el fin de evaluar esta
diferencia, se trat6 de calibrar toda la barra de
BC1 para la potencia de 1 W, pero no se pudo
porque no habia respuesta a la extraccion de
barra, debido a la insignificancia del valor de
barra a tan baja potencia. Esto obligé a
calibrar la barra BC1 a 100 W, y alli si
evaluar el exceso de reactividad.

5. Conclusiones y recomendaciones

Se ha determinado (Figura 3) que el exceso
de reactividad, puede quedar afectado
grandemente, si se establecen posiciones de
critico a muy baja potencia (del orden de
1 W, 0.6 x 10™ A), y en base a esta posicion
determinar la reactividad de la configuracion.
El resultado sugiere que en el procedimiento
de medicion de exceso de reactividad [5] se
explicite el limite minimo de potencia
(corriente), cuando se evalle el exceso de
reactividad es recomendable 100 W a 200 W
(0.6 x 10° A a 1.6 x 10° A). La explicacion
es que aun con el reactor parado (o niveles de
potencia muy bajos, como 1 W) hay un
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significativo fondo de neutrones aleatorios
(debido al quemado promedio considerable
de 35 %) [3], por lo que a estos niveles de
corriente las barras de control no tienen
efecto significativo su valor en reactividad es
despreciable.

Asi que, con el fin de comparar los resultados
experimentales del valor de exceso de
reactividad de una determinada configuracion
nuclear con los de calculo ( potencia “cero”)
se debe tener en cuenta este hecho, y la
comparacion debe hacerse a 100 W, pues es
la determinacion experimental a la mas baja
potencia  con  valores  reproducibles
estadisticamente.
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Resumen

Presentamos la metodologia para determinar el inventario radiactivo de un elemento
combustible perteneciente al niicleo de disefio del reactor RP-10, inicialmente propuesto en
el afio 1988, empleando el codigo de calculo ORIGEN 2.1, que permite determinar la
actividad de los 52 productos de fision mas caracteristicos, su crecimiento en actividad
durante la operacion del reactor segiin las condiciones del disefio y la evolucion del
decaimiento de los productos de fision, luego de 4 horas después de la parada del reactor,
donde conservadoramente, un elemento combustible representa una fraccion promedio de la
potencia considerada en la evaluacion del inventario radiactivo.

Determination of the radioactive inventory of a fuel assembly from a
U304 design core, using ORIGEN 2.1 code

Abstract

This paper shows a methodology to determine the radioactive inventory of a fuel assembly
of the RP-10 design core, which was proposed in 1988, using the ORIGEN 2.1 code, which
allows to determine the activity of the 52 most characteristic fission products, its growth in
activity during reactor operation under the terms of the design and evolution of decay of the
fission products after 4 hours after the reactor shutdown, which conservatively, a fuel
element represents an average fraction of the considered power in the radioactive inventory
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assessment.

1. Introduccién

El inventario radiactivo del nucleo se refiere
a la actividad de los elementos radiactivos,
presentes en los elementos combustibles del
nucleo del reactor, los cuales se determinan
en Ci o Bq mediante codigos de computacion
como el ORIGEN 2.1, para determinar un
listado de la actividad para cada uno de los
radionucleidos en el tiempo, teniendo como
conocimiento previo su historial de potencia.

La mayor parte del inventario estd dado por
los productos de fision que se originan de la
fision de U-235 y en menor medida por los
productos de activaciéon, también se
encuentran los actinidos que debido a la
absorcion se convierten en otros nucleos
pesados radiactivos, que a su vez por
decaimiento generan otros radionucleidos
denominadas hijas. Para el caso de los
radionucleidos de vida media larga, la
actividad es proporcional a la energia
generada, para los de vida media muy corta
es proporcional a la potencia.
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Como  algunos  radiois6topos  decaen
generando otros, se crea una dependencia
entre ellos que ocasionan dificultades para su
calculo; por eso, se emplean codigos de
computacion, como el ORIGEN, para
resolverlos. Ademas hay que tener en cuenta,
que algunos productos de fision son
considerados absorbentes de neutrones,
como el xendén y el samario y que se forman
durante la operacion de un reactor nuclear.

Para el caso de un reactor nuclear de
investigacion como el RP-10, que opera a una
determinada potencia durante un tiempo, el
inventario radiactivo originado estara dado
por la actividad de los productos de fision, los
productos de activacion, los actinidos y sus
hijas.

El codigo ORIGEN 2.1 permite calcular la
formaciéon de mas de 1700 radionucleidos;
sin embargo en la determinacion del
inventario radiactivo, el término “inventario
radiactivo” es considerado como término
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fuente para el caso de un accidente severo
postulado en el reactor RP-10 (accidente de
disefio); se han empleado solamente 52
radionucleidos, que son considerados en los
estudios de seguridad de reactores [1].

Esta consideracion permite hacer la
evaluacion mas conservadora en cuestion de
seguridad, en donde estudios posteriores
sobre el término fuente pueden considerar
menor cantidad de radionuclidos de acuerdo
con la tipologia del accidente y las medidas
de seguridad que se implementen. Se
considera como término fuente al inventario
radiactivo que es capaz de liberarse de la
contencion y llegar al medioambiente.

Los productos de fision y activacion que se
forman en el proceso de fision, pueden
agruparse en un pequeflo conjunto de
categorias de elementos con comporta-
mientos fisicos y quimicos similares [1,2].

Los radionucleidos de interés en los célculos
del término fuente son gaseosos, volatiles y
nucleidos semivolatiles, ya que son los mas
propensos a ser liberados a partir de los
elementos combustibles sobrecalentados. Una
forma de clasificacion es la siguiente:

- Elementos gaseosos: isOtopos de gases
nobles de kripton y xendn.

- Elementos volatiles: iodo, cesio y el grupo
teluro, excepto antimonio.

- Elementos semivolatiles en  orden
decreciente de volatilidad, rutenio,
antimonio, bario, estroncio, cerio y
lantano.

- Elementos disueltos en el combustible:
que tienen puntos mas altos de ebullicion,
como las tierras raras y actinidos.

En la Tabla 1 se muestra una clasificacion
propuesta por el IAEA [1].

Tabla 1. Clasificacion de radionucleidos usado en los estudios de seguridad de reactores.

Clase Radionucleidos relevantes
Gases nobles Xe, Kr

Hal6genos I, Br

Metales alcalinos Cs,Rb

Grupo de teluros Te, Se, Sb

Tierras alcalinas Sr, Ba

Metales de transicion
Tierras raras / Lantanidos y actinidos

Ru, Mo, Pd, Rh, Tc
La, Nd, Eu, Y, Ce, Pr, Pm, Sm, Np, Pu, Zr, Nb

En el presente trabajo se determinara la
actividad de cada wuno de los 52
radionucleidos para un elemento combustible,
que pertenece al nicleo de disefio compuesto
por 36 elementos combustible de U;Og.Para
el estudio se considera que el reactor es
operado a 10 MW durante 340 dias continuos
y luego de una parada se obtiene el
decaimiento de los 52 radionucleidos en un
tiempo de 4 horas, en donde observamos —a
través de las graficas- el comportamiento de
cada uno de los radionucleidos durante el
tiempo de operacion y tras una parada de 4
horas.

2. Metodologia

Para poder obtener los datos de
radionucleidos de un elemento combustible
del nucleo de disefio, se deben tener los datos
del elemento combustible, como la
composicion isotopica, densidad del meat
(que se obtiene de las especificaciones
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técnicas), informacion sobre la potencia a
que sera sometido el elemento combustible,
que se obtiene mediante un célculo
neutronico del nicleo del reactor, para eso en
el nucleo de disefio se considera que la
distribucion de potencia es homogénea y que
todos los elementos combustibles tienen las
mismas caracteristicas, lo que supone
distribuir la potencia de 10 MW entre los 36
elementos combustibles que conforman el
grupo, luego se obtiene la potencia que le
corresponderia a un elemento combustible,
que representa un dato para la obtencion de
todos los productos de fision, productos de
activacion 'y actinidos en el elemento
combustible; posteriormente, se hace una
seleccion de los productos de fision y
actinidos de interés sefialados en la Tabla 1.

2.1 Obtencion de los datos del elemento
combustible

En los estudios de seguridad realizados en el
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afio 1988 se considera el combustible de
U;Og con uranio de bajo enriquecimiento.
Los elementos combustibles tienen 16 placas
con combustible nuclear tipo MTR. Para las
condiciones de operaciéon se ha tomado
informacion del TAS capitulo N° 16 [3],
donde se formula la hipotesis de que el
reactor funciona durante 340 dias con 36
elementos combustibles a 10 MW de
potencia, generando un quemado de 3400
MWD, lo que nos da una potencia para un
elemento combustible de 277.8 kW.

Datos del combustible:

Combustible: U304
Densidad U: 2.296 g/cm’
Densidad meat: 4.3577 g/cm’
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Figura 1. Diagrama de un elemento combustible
U;05 de 16 placas tipo MTR.

dX/dt =3 LAX + ¢y f,0,X

ik k" Tk

Donde:

X, = densidad atdmica del nucleido i;

N = namero de nucleidos;

Iij = fraccion de desintegracion radiactiva del
nucleido j que contribuye a la formacion del
nucleido i;

Xi = constante de decaimiento radiactivo;

¢ = flujo neutrénico medio promediado en
espacio y energia;
f i« = fraccion de absorcion neutrdonica del

nucleido k que contribuye a la formacion del
nucleido i;

o = seccion eficaz neutréonica de absorcion
promediada en el espectro energético del nucleido
k;

Como se consideran N nucleidos, hay N
ecuaciones de la misma forma, una para cada

— (o) Xi, i=1,..
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Tabla 2. Composicion isotdpica del meat.

Elementos gramos
92U235 279.17
92U238 1139.31

8016 258.31
13A127 3730.74
145i29 3.54
24Cr52 0.03
29Cu63 0.05

2.2 Desarrollo del calculo con el cédigo
ORIGEN 2.1

El codigo ORIGEN es un codigo
computacional de célculo de inventario de
radionucleidos en funcion del tiempo
(produccion y decaimiento) de una mezcla de
nucleidos iniciales y opcionalmente a un
nivel de potencia o flujo neutrénicos dados,
realiza un célculo neutrénico simple a un
grupo de energia, usando el método de matriz
exponencial para resolver un sistema grande
de ecuaciones diferenciales acopadas,
lineales, de primer orden con coeficientes
constantes, el ritmo al cual la cantidad de
nucleido “i” cambia en funcidon del tiempo.
Es descrita por la siguiente ecuacion
diferencial ordinaria de primer orden no-
homogénea:

LN (D

nucleido. La solucion de este conjunto de
ecuaciones diferenciales simultaneas da como
resultado las cantidades de cada nucleido
presentes al final de cada paso temporal
(intervalo de integracion) [4].

2.3 Calculo de ORIGEN 2.1 para un
elemento combustible de U;Og

El cédigo ORIGEN requiere —como datos de
entrada— el nivel de potencia, el nivel de
quemado, la composicion isotopica inicial, el
tiempo de irradiacion, el tiempo de
decaimiento, datos de la biblioteca de
radionucleidos que el codigo debe considerar
y la forma de presentar la salida de los
resultados.
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3. Resultados y Discusion

Se realizd una serie de iteraciones para
intervalos de tiempo de 40 dias, siendo el
primero de solo 10 dias y para los
decaimientos de 0.5, 1, 2 y 4 horas. La
actividad total luego de 340 dias de
irradiacion es de 3.46 x 10° curies o
1.28 x 10" Bequerelios.

Tabla 3. Resultado de la irradiacion de un

elemento combustible de Us;Og por 340 dias a
277.8 kW.

item | Radionucleido ¢ en 340
dias

1 Kr 85 3.60E+01

2 Kr 85M 2.78E+03

3 Kr 87 5.59E+03

4 Kr 88 7.91E+03

5 Xe 133 1.472E+04

6 Xe 135 3.116E+03

7 1 131 6.760E+03

8 1 132 1.004E+04

9 1 133 1.535E+04
10 1 134 1.729E+04
11 1 135 1.429E+04
12 Rb 86 7.031E+00
13 Cs 134 2.364E+02
14 Cs 136 1.275E+02
15 Cs 137 3.022E+02
16 Te 127 4.314E+02
17 Te 127M 5.174E+01
18 Te 129 1.692E+03
19 Te 129M 2.539E+02
20 Te 131 6.05E+03
21 Te 132 9.97E+03
22 Sb 127 4.406E+02
23 Sb 129 1.712E+03
24 Sr 89 1.057E+04
25 Sr 90 2.839E+02
26 Sr 91 1.28E+04
27 Ba 140 1.419E+04
28 Mo 99 1.379E+04
29 Tc 99M 1.208E+04
30 Ru 103 7.790E+03
31 Ru 105 3.109E+03
32 Ru 106 6.36E+02
33 Rh 105 2.841E+03
34 Y 90 2.938E+02
35 Y 91 1.283E+04
36 Zr 95 1.426E+04
37 Zr 97 1.332E+04
38 Nb 95 1.386E+04
39 La 140 1.510E+04
40 Ce 141 1.347E+04
41 Ce 143 1.321E+04
42 Ce 144 6.99E+03
43 Pr 143 1.284E+04
44 Nd 147 5.201E+03
45 Np 239 2.727E+04
46 Pu 238 1.191E+00
47 Pu 239 2.952E-01
48 Pu 240 2.75E-01
49 Pu 241 3.38E+01
50 Am 241 1.079E-02
51 Cm 242 1.798E+00
52 | Cm 244 1.631E-02

Act. Total en Ci: 3.46E+05

En la Tabla 3 se muestra la actividad de los
52 radionucleidos después de una irradiacion
de 340 dias, en ella podemos observar la
contribuciéon de cada radionucleido a la
actividad total mencionada.

Tabla 4. Resultado del decaimiento total de los
productos de fision de un elemento combustible
de U304 después de 4 horas, el cual fue sometido
a una irradiacion de 277.8 kW por 340 dias.

item | Radionucleido Cidecae4 h
1 Kr 85 3.60E+01
2 Kr 85M 1.52E+03
3 Kr 87 6.39E+02
4 Kr 88 2.98E+03
5 Xe 133 1.472E+04
6 Xe 135 5.357E+03
7 1 131 6.699E+03
8 1 132 9.847E+03
9 1 133 1.378E+04

10 1 134 2.100E+03
11 1 135 9.401E+03
12 Rb 86 6.987E+00
13 Cs 134 2.364E+02
14 Cs 136 1.264E+02
15 Cs 137 3.022E+02
16 Te 127 4.301E+02
17 Te 127M 5.175E+01
18 Te 129 1.202E+03
19 Te 129M 2.536E+02
20 Te 131 2.25E+02
21 Te 132 9.63E+03
22 Sb 127 4.322E+02
23 Sb 129 9.143E+02
24 Sr 89 1.055E+04
25 Sr 90 0.000E+00
26 Sr 91 9.55E+03
27 Ba 140 1.406E+04
28 Mo 99 1.323E+04
29 Tc 99M 1.198E+04
30 Ru 103 7.767E+03
31 Ru 105 1.722E+03
32 Ru 106 6.36E+02
33 Rh 105 2.806E+03
34 Y 90 2.933E+02
35 Y 91 1.283E+04
36 Zr 95 1.423E+04
37 Zr 97 1.130E+04
38 Nb 95 1.386E+04
39 La 140 1.503E+04
40 Ce 141 1.346E+04
41 Ce 143 1.224E+04
42 Ce 144 6.99E+03
43 Pr 143 1.284E+04
44 Nd 147 5.152E+03
45 Np 239 2.615E+04
46 Pu 238 1.194E+00
47 Pu 239 2.955E-01
48 Pu 240 2.75E-01
49 Pu 241 3.38E+01
50 Am 241 1.082E-02
51 Cm 242 1.802E+00
52 Cm 244 1.632E-02

Act. Total en Ci: 2.98E+05

En la Tabla 4 se muestra los resultados de la
actividad alcanzada por cada uno de los
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radionucleidos después de un decaimiento de
4 horas, luego de la parada del reactor siendo
el total de la actividad alcanzada de 2.98 x10°
curies 0 1.10 x 10'°,

La metodologia empleada sigue el siguiente
flujograma, donde luego de insertar los datos
al codigo ORIGEN se sigue una serie de

requerimientos dados por el programador,
como es la seleccion de la libreria a utilizar,
para este caso la categoria de isotopos que se
desea obtener a la salida, los datos de
irradiacion e intervalos de decaimiento y la
forma de como se deben presentar los
resultados a la salida del codigo.

Titulo de caso

v

A 4

Tiempos de
decaimientos

]

Seleccion biblioteca
de secciones eficaces

A 4

!

Seleccion Categoria de
isotopos de salida

v

Tiempo de irradiacion

Seleccion del tipo de tabla
de salida- actividad

v
Resultado de

inventario radiactivo

]

Figura 2. Flujograma basico de ORIGEN 2.1 para calculo de inventario radiactivo.

En la Figura 3 se muestra la evolucion para
cada uno de los 52 productos de fision que
son originados por la operacion del reactor o
por la irradiacion de un elemento combustible
de uranio U;Og, en ella se puede observar los
diversos comportamientos en el crecimiento

de los productos de fision, los diversos
niveles de actividad que alcanzan cada uno de
ellos y la rapidez con que llegan a la
saturacion y en algunos casos ain no
alcanzan su punto de saturacion en el tiempo

Figura 3. Crecimiento de los productos de fision luego de una irradiacion de 340 dias a 277.8 kW.
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3.0E+04
Produccién de Productos de Fision
despues de 340 dias de operacion a 10 MW
25E+04
NP2339
20E+04

MOS3 CE143

1.5E+04

Curies

TCEEM

1.0E+04

KRBE

1131

5.0E+03 -

CE144
#E135

0.0E+00 = T L e e L
O 20 40 &0 80 100 120 140 160 180 200 220 240 260 280 300 320 340 360

DIAS

93

——KRES
——KRE5M
— KRBT
——KREE
=———XE133
——XE135
—_—I131
— 1132
— 133
—1134
—I135
——REBS
—C5134
—— {5136
—C5137
—TE127
—TE1ZT M
——TE12%
——TE1ZZM
——TE131
—TE152
——35E127
56129
———SRES
—SRED
SREL
——bBAl40
— AT
TCEEM
——RU103
—— RU105
RULDE
—— RH105
R
REL
ZRSS
ZRET
NEBSS
La140
CE1a1
CE143
CEla4
PR143
ND147
NF233
FUZ3E
PU23D
FUZa0
FUZ41
AMZAL
cMza2
cmzaa



Castro J, Ticona B, Madariaga M.

Informe Cientifico Tecnolégico. Volumen 14 (2014). p. 89-95

Se puede notar que hay un crecimiento
notorio de Np-239, Ce-141, Zr-95, Y-91, Nb-
95 y Sr-89. Los iodos, algin xenéon y
molibdeno, muestran un rapido crecimiento
en los primeros 40 dias hasta llegar a su
punto de saturacion, luego se mantienen
constantes. El xen6n 135 muestra al inicio un
rapido crecimiento y luego con el tiempo
muestra un decaimiento debido a captura
neutronica [5], por lo cual es considerado
como un veneno porque disminuye la
poblacion de neutrones en el nticleo.

La contribucion de todos estos productos de
fision da origen a la curva de crecimiento
total del inventario radiactivo considerado

para un elemento combustible de U;Og, tal
como se puede apreciar en la Figura 4.

De igual forma, se obtienen las curvas
detalladas del decaimiento de los 52
productos de fisién en estudio, después de 4
horas del corte del reactor, en la Figura 5 se
puede observar el comportamiento para cada
uno de ellos, en donde por ejemplo vemos
que el Sr-90 cae rapidamente, la lenta caida
del I-133, 1-135, Sr-91, Te-131, Kr-87 y del
Np-239 que es el principal contribuyente en
la actividad del decaimiento, también
podemos ver el crecimiento del Xe-135,
debido al decaimiento del I-135.

AWEIUS

Produccion de Productos de Fision
despues de 340 horas de operacion a 10 Mw

2 NOFINs

2.00F05

2.500+05%

20E1US

Curies

1 SOF0s

1.00F 105

5000 +04

(LN +0X)
100

200
dias

270 300 350 400

Figura 4. Curva de Inventario radiactivo producido en el reactor para la irradiacion de un elemento
combustible durante 340 dias a 277.8 kW, con un maximo en actividad de 3.46 x10° curies.
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Figura 5. Decaimiento de cada uno de los productos fisién después de 4 h de parada del reactor.
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Decaimiento Total
despues de 4 horas del corte del Reactor
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Figura 6. Curva del decaimiento integral después de 4 horas del corte del reactor.

En la Figura 6 se observa que la tendencia del
decaimiento total estd influenciada por el
decaimiento del Np-239, todas las demas
aportaciones de los decaimientos de los otros
radionucleidos se suman al margen
establecido por el Np-239.

Se debe destacar la importancia de ambas
graficas dependiendo el caso de andlisis que
se quiera establecer, para las consecuencias
de un accidente en forma global o para
establecer un accidente de acuerdo con el
radionucleido de interés, donde
frecuentemente  son  considerados  los
radioiodos y los gases nobles.

En caso de que se quiera considerar qué
productos de fision se determinarian en
tiempos mas prolongados de decaimiento, se
puede consultar la grafica de espectros de la
referencia [6].

4. Conclusiones

Este estudio ha sido realizado para su
posterior uso en casos de accidentes, debido a
la fusién de un elemento combustible, con
conocimiento de los productos de fision que
se pueden encontrar después de 4 horas del
corte del reactor, dando una idea del tipo de
radionucleido que se encontrara y la actividad
que puede alcanzar en un tiempo corto
después de sucedido el accidente. También
puede servir para observar la formacion de
algunos venenos que se forman en el reactor
como el caso del Xe-135 o la formacion de
gases nobles como la familia de kripton,
xenon y las familias de lantanidos (La, Ce,
Pr, Nd) y actinidos (Np, Pu, Am, Cm), en
donde se puede destacar el gran aporte del
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Np-239 en el valor del inventario radiactivo
producido en el reactor y que influye
notoriamente en el limite inferior en la curva
de decaimiento integral con 2.98 x10° curies
(1.10x10'® Bequerelios)
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ciclos denaturacion 94 °C / 1 min,
hibridacion a 55.5 °C / 1’, extension de
72 °C/ 15 min y finalizando con una
extension de 72 °C / 4 min y en reposo a 4°C.
Los productos de PCR fueron separados
mediante electroforesis en gel de agarosa al
1 % con buffer de corrida de TBE 1X al 1 %.

La visualizacion del producto se evalud a
partir de un marcador de peso molecular de
100 pb (Plus DNA Ladder de Thermo
Scientific).

3. Resultados y Discusion

3.1 Eficiencia del método de extraccion
de ADN

Al comparar la eficiencia de la extraccion de
ADN a partir de muestras de piel procedente
de caza de subsistencia , por el método de
columna y Fenol:Cloroformo:Alcohol
Isoamilico, se observo resultado negativo en
el método de columna. Sin embargo, el
resultado fue positivo por el método de
extraccion fenol:cloroformo:alcohol
isoamilico, obteniendo concentraciones que

Figura 1. Gel de agarosa al 1 % con
muestras de piel de Pecari tajacu —
Protocolo Método fenol cloroformo-
alcohol isoamilico.

3.2 Protocolo de reaccion en cadena de
la polimerasa PCR

El protocolo de PCR para ADN de Pecari
tajacu, presenta modificacion al protocolo
propuesto por Kim et al. 2002 [16]. Los
cambios mas sobresalientes fueron las
concentraciones y la temperatura de hibri-
dacion (annealing) encontrados (55.5 °C).
Este cambio en el protocolo también es
reportado por otros autores [17]. No obstante,
se conoce que a diferencia de las
temperaturas de  desnaturalizacion y
extension, la temperatura de hibridacién no
es la misma en todos los PCR [18].
Asimismo, la visualizacién de la banda del
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van en un rango entre 164 y 3461 ng/uL de
ADN, el cual fue visualizado en gel de
agarosa al 1% (Figura 1). No obstante,
cuando se evalud en muestras de sangre en
ambos métodos los resultados fueron
eficientes, ademas de obtener un ADN puro
por el método de columna (Figura 2). El
recurso utilizado para la extraccion de ADN
ha sido un reto y es una oportunidad para
obtener informacién genética sobre el estado
de las poblaciones en las especies de fauna
silvestre, en particular para el Pecari tajacu
coincidiendo con lo sostenido por otros
investigadores [14]. Las modificaciones
realizadas en el protocolo de extraccion de
ADN ha sido fundamental (Hidratacién)
antes de la lisis celular, lo cual permiti¢ la
liberacion del ADN, tal como se soporta en
los protocolos de otras investigaciones
[13,14]. Asimismo, la concentracion de ADN
obtenido en el Método modificado de Fenol -
Cloroformo — alcohol isoamilico permitira el
uso de las pieles de caza de subsistencia
como material para el andlisis del estado
genético de poblaciones silvestres.

Figura 2. Gel de agarosa al 1% con
muestras de sangre de  Sus scrofa
domesticus y Pecari tajacu — Protocolo
Método Columna.

ADNmt regién control obtenido en el
estudio indica un tamafio de 1325 pb que no
coincide con lo reportado por otro autor que
obtiene un tamafio aproximado de 1200 pb
[17], estas diferencias tienen su explicacion
en los primers utilizados. Otro aspecto a
mostrar en el estudio es la calidad de la banda
de ADN obtenido de piel en Pecari tajacu
producto de caza de subsistencia y confirma
su uso en estudios genéticos. Ademas
reportamos la eficaz amplificacion del
fragmento de la regidn control utilizando
primers aplicados a Sus scrofa (cerdo
doméstico) (Figura 3), tal como lo
demuestran anteriores investigaciones [19,
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20,21]. Esto soporta el uso de primers de
cerdo estableciendo homologias funcionales
al comparar secuencias heter6logas con

Pecari tajacu. que contribuiran al estudio de
la especie.

1325pb

Figura 3. Amplificacion de la regidn control de Pecari tajacu por PCR . La flecha indica el tamafio
amplificado de 1325 pb para todos los individuos analizados. M= marcador 100 pb, C+ = control
positivo, C- = control negativo.

4. Conclusiones

e La colecta de pieles de animales
producto de la caza de subsistencia es
estratégico para estudios genéticos en la
poblacion local y tiene caracter no invasiva.

e  Laextraccion de ADN a partir de piel es
importante en estudios prospectivos -
transversal para el conocimiento del estado
genético.

e El protocolo de extraccion de ADN para
este tipo de muestras, necesita de una fase
previa de hidratacion.

e La temperatura de annealing o
hibridacién en PCR para ADN de Pecari
tajacu es de 55.5 °C.

e Se aplica el uso de secuencias
heterdlogas de Sus scrofa en Pecari tajacu.
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Resumen

El estudio muestra la petrogénesis del granito de San Ramén mediante la interpretacion de
los Elementos de Tierras Raras (ETR) analizadas desde la concepcién metalogenética de la
presencia de uranio. Los resultados indican preliminarmente que el intrusivo se ha originado
de un magma muy diferenciado de origen cortical de composicion alcalina per-aluminosa;
constituyendo la anomalia negativa de Europio (Eu), elemento que confirma el origen
cortical del granito; en consecuencia, la mineralizacién de uranio representada por la
torbernita, procede de una fuente de composicion alcalina per-aluminosa. Los ETR permiten
establecer la relacion genética con el granito, éste se emplazé en los estadios postumos del
magmatismo, mientras que el uranio se ha originado a partir de la misma roca granitica por
hidrotermalismo incipiente. El mayor fraccionamiento de los ETR en el diagrama se presenta
en la muestra SR-1.1y esta en relacion con el contenido de Thy U del granito de facie roja.

Preliminary analysis of rare earth in knowledge of uranium metallogeny in the
granite from San Ramén-La Merced, Junin

Abstract

The study shows the petrogenesis of San Ramdn granite by the interpretation of Rare Earth
Elements (REE) analyzed from the metallogenic understanding of the presence of uranium.
The preliminary results indicate that the intrusive has originated from a very distinct crustal
magma source of per-aluminous alkaline composition; constituting the negative anomaly of
Europium (Eu) element confirming the cortical origin of granite; accordingly, uranium
mineralization represented by torbernite, from a source of per-aluminous alkaline
composition. The REE help to establish a genetic relationship with granite, which was placed
in the late stages of magmatism, while uranium has originated from the same granite by
hydrothermal incipient process. SR-1.1 sample presents the largest partition of REE in the
diagram and is related to the Th and U amounts in facie red granite.

Introduccion

e . .. soluciones acuosas, como por
La composicién quimica y mineralégica
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elementos no son muy solubles ni méviles en
ejemplo

primaria de las rocas, asi como el medio de
formacion  controlan el contenido vy
distribucion de los elementos de tierras raras
(ETR). EI conocimiento de la concentracion
de estos elementos en las formaciones
geoldgicas constituye una herramienta, como
en el presente estudio, que junto a las
caracteristicas de las rocas graniticas
permiten inferir donde se inicio la historia y
evolucion que ha seguido una unidad rocosa
intrusiva. Sin embargo, el comportamiento de
los ETR se hace més complicado en las rocas
silicicas, y dentro de ellas los granitos, donde
los minerales accesorios presentes, tales
como, apatito, circdn, monacita y allanita,
tienen coeficientes muy altos de distribucién
de tierras raras, concentrdndose en ellos y
produciendo en general una fuerte influencia
en los patrones de tierras raras [1]. Estos
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durante los eventos metamorficos, pero si
registran procesos que no pueden ser
observados por los elementos mayores.

Debido al alto potencial i6nico (carga/radio)
los ETR, el Th y el U*, tienden a ser
insolubles en fluidos acuosos, no se
movilizan durante el metamorfismo o la
meteorizacion. El radio iénico define su
comportamiento en los materiales geoldgicos
y los hace “elementos incompatibles”. Asi,
los ETR pesadas, sustituyen al aluminio en la
estructura cristalina del granate y el Eu®
sustituye al Ca®* en la plagioclasa. En
geoquimica se establece que los elementos de
gran radio iénico denominados (LILE) K, Rb,
Sr, Ba, U, Pb, Cs, Th; los elementos con alta
carga denominados (HFSE), Zr, Hf, Ti, Nb,
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Ta y los ETR, presentan generalmente un
comportamiento incompatible [2].

Como consecuencia de este comportamiento
geoquimico, los LILE, HFSE y ETR son
extremadamente sensibles en los procesos
petrogenéticos y la génesis de magmas,
mientras que los elementos compatibles son
atiles para comprender los procesos de
cristalizacion fraccionada.

2.

El estudio se basa en el andlisis de ETR de
muestras georeferenciadas del granito de San
Ramén ubicado en la provincia de San
Ramon, La Merced, Region Junin. Con los
resultados de los analisis se ha elaborado un
diagrama de ETR versus sus concentraciones
y se ha utilizado de base para efectuar la
interpretacion,  habiéndose  previamente
normalizado los resultados quimicos a las
condritas (que son meteoritos no-metalicos)
gue no han sufrido procesos de diferenciacion
[3]. Se considera que los diversos tipos de
rocas, igneas, sedimentarias y metamdrficas
presentan de pequefias a significativas
diferencias geoquimicas las que tienen
implicancia en los procesos petroldgicos que
llevan al fraccionamiento de los ETR y que
es utilizado en geoquimica para investigar la
génesis de rocas (tipo de magma) para
conocer el proceso que las originan [4].

Metodologia, fundamentos

La normalizacion de los resultados de los
analisis de ETR a las condritas muestra con
relativa claridad su comportamiento vy
facilidad para postular los procesos seguidos
durante la génesis del granito de San Ramon
y la presencia de uranio.

El estudio comprende los resultados de 10
muestras de granito de San Ramoén y una
muestra de uranio (torbernita), mineral
formado en el mismo granito. Del total de
muestras, 9 ETR han sido analizadas por la
técnica de Andlisis por  Activacion
Neutrénica (AAN) (Tabla 1), para la
interpretaciéon de los resultados previamente
se les ha normalizado a las condritas de
acuerdo con los valores estandares de M&S
de 1995 [5] (Tabla 1).

En el diagrama de la Figura 1 se muestra el
perfil de los elementos LILE, HFSE,
mostrando su incompatibilidad inversa.
Igualmente, estos han sido normalizados a la
corteza continental.

3.

Las variaciones en los contenidos de los ETR
respecto a la roca original, estan dados por el
fraccionamiento que se ha producido en el
magma  granitico  dando  lugar al
enriguecimiento en los ETR y se registran
muy posiblemente como consecuencia de una
incipiente pOstuma alteracion del tipo
hidrotermal ocurrida inmediatamente después
del emplazamiento del cuerpo granitico [6].

Resultados, discusion

20 T T
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Muestra/Corteza Cont. T.& Mcl 1985-2

TT T

PR |

1

1ol

0,4

K20 Rb Ba|Th Ta

Nb Ce Hf Sm Y Yb

Incremento de la
incompatibilidad
LILE(més mavil)

Incremento
incompatibilidad HFSE
(menos mévil)

Figura 1. Granito normalizado a la corteza continental de Taylor y McLennan (1985), mostrando la

incompatibilidad inversa de los elementos LILE y HFSE.
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El disefio del diagrama resultado de la
reparticion de los ETR en el granito se
muestran en el diagrama de la Figura 2, es
fundamental para la definicion del modelo
genético al que obedece la ocurrencia de
uranio asociada al granito de San Ramon.

Los resultados obtenidos preliminarmente
respecto al contenido de ETR del granito de
San Ramén muestran en general un perfil
tipico de rocas graniticas. Asi los ETR ligeras

(La, Ce, Pr, Nd, Sm) presentan valores
enriquecidos en La 370 ppm y Ce 920 ppm,

con una pendiente moderada de 60°
mostrando  un  caracter de  mayor
incompatibilidad que los ETR pesadas de

menor pendiente, caracteristicas que son
propias de un magma muy diferenciado de
origen cortical y de composicién alcalina per-
aluminosa [7].

Tabla 1. Anéalisis quimicos de Elementos de Tierras Raras (Granito de San Ramon).

E/m SR-1.1 SR-1.2 SR-1.3 SR-1.4 SR-1.5 SR-1.6 SR-1.7 SR-1.8 SR-1.9 SR-1.10 *0XA-3 | **Condrita
C.UTM |N8'772423|N8'772424|N8'772528| N772403 [N8'772433|N8'773510|N8'774889|N8’774889|N8'774889 |N8'775041| N8'839514
(WGS84) | E463865 | E463884 | E463930 | E464098 | E464123 | E464052 | E464514 | E464514 | E464514 | E464914 | E451856
La 370 197 193 99 104 25.1 95.8 126 103 160 43.89 0.237
Ce 920 320 406 200 170 264 240 220 225 280 122.2 0.613
Pr 120 48 39 24 ND 37 19 26 18 ND 14.8 0.093
Nd 511 164 185 77 164 136 116 103 100 145 60.25 0.457
Sm 125 28 37 16 34 29 30.1 21.5 24 31 14.1 0.148
Eu 3 2 1.3 1 1.6 1.16 1 1.1 3.47 0.056
Tb 19 5 7 3.5 4 5 4.5 3.4 4 4 3.27 0.036
Yb 74 29 37 21.4 10 19 22.1 18 20 17 6.87 0.161
Lu 10 4.5 5.6 3 1.4 3 3.2 2.6 3 2.5 1.07 0.025
U 280 124 111 51 127 21 11 12 14.5 20 1120 -
Th 2170 1950 594 66 10 83 87 105 125 100 1 -
(*) Muestra de mineral torbernita (**) Valores de normalizacién de M&S, 1995.
Figura 02 Diagrama de ETR, Granito de San Ramon
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Figura 2. Diagrama de ETR del granito de San Ramon.

En el mismo perfil, respecto a la pronunciada
anomalia negativa de Eu, podemos sefialar
que es debido a que previo a alcanzar el
magma una composicién granitica en su
estado inicial en la fase liquida mantuvo un
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equilibrio con minerales petrogenéticos
formadores de roca que contienen
mayoritariamente plagioclasas que hace que
se produzca la sustitucion de Ca** por Eu*,
(por reduccién de (Eu** a Eu®") donde el
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liqguido magmatico estuvo en equilibrio con la
plagioclasa, ésta pérdida inicial de Eu se
manifiesta en anomalia negativa en el granito
e indica su formacion posterior en el proceso
de la diferenciacion, reflejado en el pobre
contenido de Eu, tanto en el granito como en
el propio mineral de uranio.

En cuanto a los andlisis de ETR pesadas (Eu,
Th, Yb, Lu.) estan en contenidos de 1 a 74
ppm, en el diagrama presentan una pendiente
casi horizontal. Solo una muestra del granito
SR-1.1 presenta el mayor fraccionamiento y
esta relacionada con los altos valores de Thy
U contenidos en el granito, esto confirma que
el granito de San Ramon es un intrusivo muy
evolucionado en cuanto a diferenciacion
magmatica.

Se establece asi una relacion genética del
uranio con el granito y que este se formé en
los estadios péstumos del magmatismo vy
aquel a partir de un hidrotermalismo inicial
gue dio origen a la formacién del uranio en el
propio granito de San Ramon asociada a la
facie de granito rojo.

4. Conclusiones

La petrogénesis del granito de San Ramén
por los ETR analizados en el presente estudio
indican preliminarmente que se ha originado
de un magma muy diferenciado de origen
cortical de composicion alcalina per-
aluminosa. La anomalia negativa de Eu en
todas las muestras incluida la torbernita,
confirma este origen.

Los ETR han permitido establecer una
relacion genética del uranio con el granito,
este se emplazé en los estadios postumos del
magmatismo, mientras que el uranio se ha
originado en la misma roca granitica por
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hidrotermalismo incipiente, relacionado a su
facie de granito rojo.
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Resumen

En el presente articulo se muestra la implementacién de un sistema de medicion empleando
un detector Geiger Miiller (GM) con la finalidad de adaptarlo a un prototipo de generador de
%¥MTc. La sefial de respuesta del sistema de medicion disefiado en términos de tasa de conteo
es Iinealmenterproporcional a la variacion de la actividad permitiendo medir entre 280 mCi y
170 mCi de *™Tc con un error relativo del + 2,8 %. No obstante, queda pendiente realizar
mayores pruebas a fin de evaluar su correlacion a un nivel de actividad menor a 20 mCi con
el fin de obtener un rango adecuado de uso.

Development of a measurement device, using a Geiger Muller type detector,
for the determination of the activity in a *™Tc generator prototype

Abstract

This article presents the implementation of a measurement system using a Geiger Miuller
detector (GM) in order to adapt it into a *™Tc generator prototype. The response signal of
the measurement system designed in terms of count rate is linearly proportional to the
variation of the activity measured between 280 and 170 mCi of *™Tc with a relative error of
+ 2,8 %. However, further tests are needed to evaluate the correlation for an activity level

lower than 20 mCi in order to obtain an adequate range of use.

1. Introduccién

Desde su descubrimiento, los rayos gamma
han sido empleados en medicina nuclear [1]
debido a su propiedad de atravesar el tejido
biolégico, pero para el calculo de la dosis
correcta a suministrar a un paciente, se debe
censar dicha muestra con un detector de
radiacion.

El prototipo generador bajo implementacién
produce *™Tc en un volumen definido de
eluato cuya actividad sera indicada por el
detector [2,3]. El dispositivo de medicién que
se adaptard al prototipo generador sera
compatible y préctico en su funcionamiento

[4].
2. Metodologia

Se emplea un detector modelo LND7121
cuyo rango de trabajo se adecua al
requerimiento del prototipo de generador,
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adaptando para tal fin un material absorbente
de plomo para bajar la actividad del *“™Tc al
rango del detector.

/‘If’lomo Plomo
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/ _ | a./"E} .

Fuente i R e :} Detector 8-

7 T —

\\\"h}
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A

[ 03cm )| 03cm |

Figura 1. Colimacion de la fuente emisor gamma
al detector.

Se verifica experimentalmente que 2 laminas
de plomo de 3 mm de espesor y 8 cm de
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diametro son suficientes para atenuar la
radiacion gamma al detector siendo necesario
solo colimar la segunda lamina.

En la Figura 1 se muestra la disposicion
geométrica del material absorbente y el
colimador acoplado entre el detector Geiger
Miiller y el eluato de *™Tc. En el esquema de
la Figura 1, “2b” es la longitud del detector,
“d” es la distancia del colimador al detector y
“a” se calcula a partir de la ecuaciéon 1. El
calculo de “a” es 1,5 mm.

o))

a 0.13cm

2 1.9cm+ 015 em

Con este esquema se consigue atenuar la
actividad de los rayos gamma y también
dirigirlos a lo largo del detector. Para su
desarrollo se implement6 un soporte para el
detector, los materiales absorbentes y el
recipiente que contendra al *"Tc. En la
Figura 2 se muestra una vista en 3D disefiado
en SolidWork 2014.

Figura 2. Vista en 3D del disefio de los soportes.

El disefio del soporte se establece para un
solo vial bajo una posicion y volumen fijo.
En la figura 3 se muestran los materiales
ensamblados y posicionados junto con el vial
conteniendo *™Tc de actividad 280 mCi para
las primeras pruebas preliminares.

Figura 3. Primeras pruebas en el laboratorio.

La adquisicién de la sefial del detector se
realiza mediante una placa electrénica segln
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el esquema de la Figura 4. Cada etapa realiza
una funcidn con el detector y con la sefial que
ésta entrega.

Alto
Voltaje

>
N[/

Rayos
Gamma

Conta
dor

o PreAMP >

Lo )

Pantalla

Figura 4. Procesado de las sefiales del detector.

Se usan componentes electrénicos pasivos y
activos de bajo costo como se ve en la Figura
5. Para la etapa de alto voltaje se usd un
multiplicador de voltaje a la entrada VAC
para alimentar al detector, la entrada VDC
alimenta el preamplificador, el cual a la vez,
invierte la sefial a un pulso positivo de 5
voltios por cada impulso negativo de sefial
del detector. El contador es una interrupcion
del microcontrolador el cual cuenta los
pulsos, el MCU es el encargado de calcular la
actividad y la pantalla es un LCD.

VAC

vDC

B e dmmmx Cuentas

Figura 5. Placa electronica del detector GM.

3. Procedimiento y Resultados

Se halla el voltaje de operacion del GM,
ubicando el voltaje dentro de la zona de
Plateau, encontrandose que el voltaje mas
Optimo es de 680 VDC siendo este el valor a
alimentar al detector desde la entrada VAC
que es de 110 VAC de la Figura 5.

Luego, se toma un vial conteniendo *"Tc y
se mide su actividad inicial mediante un
Activimetro marca Capintec. Luego, en
funcion de ese primer dato se grafica
siguiendo la ecuacion de desintegracion
(ecuacion 2) como se muestra en la Figura 6.

()

— —inz(Asc]
A=Ay =e
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Siendo: 1 =361,2m*

t=tiempo de decaimiento en minutos
A= Actividad actual

Ag=Actividad inicial
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i L | 3 : =
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Figura 6. Actividad del *"Tc en funcién del
tiempo.

Después de obtener la actividad inicial
inmediatamente se coloca el vial en el
dispositivo de Geiger Mdller (GM), tal como
se muestra en la Figura 3 para medir la tasa
de conteo (cps) a lo largo de 15360 segundos
0 256 minutos [5] (Figura 7).

Figura 7. Tasa de conteo en términos de cps
versus Tiempo de decaimiento.

Se analizan las cps en rangos de 60 datos,
obteniéndose un histograma (Figura 8), se
calcula la media para cada rango de dichas
dispersiones que siguen la funcion de Gauss o
campana de Gauss.

Figura 8. Analisis de los datos en azul y campana
de Gauss en rojo.
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Se observa una dispersién muy amplia. Para
mejorar el andlisis [6] de los datos se decidio
medir en términos de cuentas por minuto
(cpm) vy tal valor dividirlo entre 60, con la
finalidad de calcular la media (Figura 9).

Dempa
Figura 9. Variacién de la tasa de conteo en
términos de cpm en funcién del tiempo.

Para un mismo tiempo se establece Ia
correlacion de actividad (mCi) y la tasa de
conteo (cpm) indicada por el detector GM.
Tal correlacion se muestra en la Figura 10.

o

1050 1w 150 F ™ E) L 45D 1500 1550
CRS,ROMEDIO

Figura 10. Actividad del eluato **™Tc en funcién
de la tasa de conteo en el GM.

Se obtiene una ecuacién de primer grado con
un factor de correlacién de R?= 0,9995 [7].

A:(mCi) = ;% 0.1915 — 64.936

3
En la Tabla 1 se muestra el test realizado con
la fuente de *™Tc de 280 mCi y los valores
obtenidos por el detector GM expresados
como tasa de conteo.

En la Tabla 1 "=" es el valor medio por cada
60 datos tomados cada minuto, “S” es la
desviacion estandar y DR% es la desviacion
estandar relativa porcentual.

El activimetro Capintec empleado como
referencia tiene un error del 02 %
considerandose despreciable para los fines de
calculo y medicion propuesta.
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Tabla 1. Variacion de la tasa de conteo en
detector GM en funcién del tiempo para una
actividad inicial de 280 mCi de *™Tc.

Decatmiento ActVidad 5 ¢ DR
(min) (mCi) %
0 280 1533 30 2,0
15 272 1492 32 21
30 264 1463 29 2,0
45 257 1429 31 2.2
60 250 1405 29 21
75 242 1371 27 2,0
90 236 1345 31 23
105 229 1319 30 23
120 222 1298 27 21
135 216 1269 31 24
150 210 1247 26 21
165 204 1211 30 2,5
180 198 1182 26 2,2
195 193 1161 23 2,0
210 187 1138 28 2,5
225 182 1112 31 28
240 177 1085 27 2,5
255 172 1067 29 2,7

4. Conclusiones

El dispositivo desarrollado puede trabajar en
un volumen definido de 10 mL en actividades
menores a 280 mCi de *™Tc con un error del
2,8 %, valor aceptable para los propdsitos de
trabajo del generador de *™Tc en desarrollo
en el IPEN.

No obstante, se requiere realizar pruebas
adicionales a fin de verificar la correlacion
lineal de la respuesta del detector GM para
niveles de actividad cercana a los 20 mCi de
¥mTe,
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Resumen

Se ha desarrollado, usando una impresora 3D, un mddulo para la extraccion automatica de
volimenes desde 0.05 mL hasta 1 mL utilizando como material base el acrilonitrilo
butadieno estireno (ABS). El disefio permite la automatizacion tanto de los procesos de toma
de insumos como el de la eyeccion del eluato de *™Tc en el equipo prototipo generador de
Mo/ T¢, siendo factible su empleo en los demds sistemas por su alto grado de
> p p g
versatilidad, dependiendo de la seleccion de sus componentes principales: jeringa de
precision y valvula solenoides multivias. Se obtiene una precision equivalente a los equipos
comerciales, pero a menor costo econdomico. En este articulo se presenta el disefio mecanico,
disefio del mecanismo de movimiento, la electronica y el control del equipo automatico
dispensador de jeringa.

Abstract

A module for the automatic extraction of volume from 0.05 mL to 1 mL has been developed
using a 3D printer, using as base material acrylonitrile butadiene styrene (ABS). The design
allows automation of the input and ejection eluate ~ "Tc¢ in the generator prototype
"Mo/”™Tc processes; use in other systems is feasible due to its high degree of versatility,
depending on the selection of the main components: precision syringe and multi-way
solenoid valve. An accuracy equivalent to commercial equipment has been obtained, but at
lower cost. This article describes the mechanical design, design calculations of the
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movement mechanism, electronics and automatic syringe dispenser control.

1. Introduccion

El Instituto Peruano de Energia Nuclear, a
través de la Direccion de Investigacion y
Desarrollo, viene desarrollando un prototipo
automatico de generador de *Mo/*™Tc, con
la finalidad de descentralizar las aplicaciones
de la medicina nuclear a nivel nacional.

Dentro de las diversas prestaciones que
ofrece el prototipo esta la relacionada con la
eyeccion programable de *™Tc; es decir, la
posibilidad de que el usuario pueda ajustar la
cantidad de actividad requerida en funcién al
volumen extraido de eluato, considerando el
tipo de examen de diagnoéstico a realizar. En
los generadores convencionales se extraen
volimenes definidos de 5 mL o 10 mL de
%MT¢ [1] siendo necesario realizar un proceso
de fraccionamiento para lograr la actividad
requerida.

El moédulo propuesto, tipo dispensador de
jeringa, cumple otras funciones especificas
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como el control de volumenes de los insumos
que se utilizan para el proceso de produccion
del *™Te.

En este caso se requiere controlar la cantidad
exacta de los insumos: NaOH 5M, metil etil
cetona (MEK) y NaCl 0,9 % utilizados para
la disolucion de las pastillas de Mo,
separacion del *™Tc y posterior elucion del
#MTc, respectivamente. Los volumenes son
calculados para diferentes cantidades de
“Mo, siendo estos datos ingresados en la
memoria del controlador del mddulo
dispensador de jeringa.

2. Descripcion del disefio

El disefio integral del equipo se desarrolld
usando el software SolidWorks y Ia
fabricacion de las piezas fue realizada
mediante una impresora 3D, empleando ABS
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como material estructural.

El disefio mecanico del equipo consta de una
jeringa de precision de 1 mL acoplada al
puerto de salida de una valvula solenoide, el
émbolo de esta jeringa esta sujeto a un husillo
que se desplaza de forma lineal a lo largo de
un tornillo sin fin de rosca trapezoidal y 4
mm de paso. El tornillo sin fin esta sujeto en
su parte superior a un travesafio y soportado
por un rodamiento para evitar posibles
fuerzas de rozamiento. En su parte inferior
estd acoplado a un engranaje que forma parte
de la caja reduccion tipo sin fin-corona.

El disefio de la caja de reduccion sera tal que
permita una relacion de reduccion de 28:1. La
transmision de movimiento angular de la caja
reductora se realiza mediante un motor paso a
paso el cual estard unido mediante un acople
al eje de la caja de reduccion.

Figura 1. Vista isométrica del modulo para el
control de volumen.

La electronica para el control del equipo
consta de un microcontrolador Arduino
Leonardo conectado a un driver de potencia
DRV8825. El microcontrolador genera la
secuencia de sefiales para el movimiento del
motor los cuales seran amplificadas por el
driver de potencia. El control de volumen se
calcula mediante la relacion matematica de
los pasos del motor y la reduccion, reflejada
en el movimiento lineal del émbolo de la
jeringa acoplado al husillo. La posicion del
émbolo sera controlada mediante sensores de
final de carrera colocados en los limites
superior ¢ inferior del recorrido del husillo.

Las Figuras 1 y 2 muestran el disefio 3D del
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moédulo para el control automatico de
volumenes.
& L— =e
arcazal
‘ol solenoide
Base d |
=R

Jeringa de Soporte
presicion superior|
Tornillo sinfin
>—-Sensores
{ Copode
® reduccion
- @ % ¥
s <

Figura 2. Vista frontal del modulo para control de
volumen.

3. Componentes
calculos de disefo

principales y

3.1 Se utiliz6 una vélvula solenoide de 3
entradas (3 solenoides) y una salida, cuyas
caracteristicas mas resaltantes son el cuerpo y
diafragma de la valvula de material de teflon,
resistente e inerte a la mayoria de compuestos
quimicos.

3.2 Se utiliz6 una jeringa de precision de 1
mL, material de vidrio borosilicato con
émbolo de aluminio cuyo extremo en
contacto con el liquido estd revestido en
teflon.

3.3 El motor paso a paso seleccionado
corresponde al modelo 23KM-K250V, cuya
performance frecuencia vs torque se muestra
en la Figura 3.

3.4 Para el calculo de torque del motor se
tomaron en cuenta las  siguientes
consideraciones:

- Par de arranque de los rodamientos es
despreciable, tanto en la caja de reduccion
como en los apoyos del husillo.

- El momento de inercia de la carga sera la
suma de los momentos de inercia de la
reduccion sinfin-corona mas el momento de
inercia del husillo con su tuerca, con respecto
al eje del motor.

- El torque necesario para vencer las fuerza
de contacto que se oponen al inicio del
movimiento en la transmision husillo-tuerca
y en la transmision sinfin-corona estaran
consideradas dentro de la variable Ty, cuyo
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valor dependerd del material, disefio y la

precision del maquinado para cada
componente.
Model: 23KM-K250V
Driver: Unipolar Chopper Dual » Supply Voltage: 24.0 (Vdt)
Drive Curent: 1.50 (A/WDG) * Load Inettia: 161.0 (g-cm?)
(N-mx 104) == PULL OUT TORDLE
7000 === PULLINTORQUE
6000
5000
4000 -
3000 b \‘\
\
2000 |
1000
0
100 1K 10K 100K
(PPS)

Figura 3. Curva frecuencia vs torque [2].

Para determinar el torque de aceleracion en la

transmision  mecanica, empleamos la

ecuacion 1.
T,=af +T; + T,

Donde:

T, = Torque requerido para acelerar (g.cm)
a = Aceleracion angular (rad/s”)

J = Inercia total (g.cm?)

T, = Torque por friccion (g.cm)

T,, = Torque por transmision (g.cm)

(D)

La inercia total incluye la de la carga y la del
rotor del motor. El momento de inercia de la
carga con respecto al eje del motor lo
obtenemos del software de disefo
SolidWorks, considerando el material de la
caja de reduccioén y el husillo de ABS: J;
=3859.332 g.cm’.

De las especificaciones técnicas del motor
obtenemos: J,,, =150 g.cm®.

Se considera la velocidad de movimiento del
motor a pasos de 800 pps (0.8 kHz).
Reemplazando en 2:

T, = 102822 g.cm+T; + T,

Donde el torque debido a las fuerzas de
friccion y el torque de transmision de
movimiento estaran incluidos al aplicar un
factor de seguridad de 3 al torque de carga:

T, = 3084.66 g.cm = 3.085 kg.cm

La friccion entre el émbolo y las paredes de
la jeringa, al iniciar su movimiento, es
superado debido a la caja de reduccion la que
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aumenta el torque entregado por el motor a
pasos en un factor igual al indice de
reduccion de disefio, es decir el torque
aumenta 28 veces su valor.

El motor seleccionado cumple con las
necesidades de disefio manteniéndose sobre
el valor calculado para la frecuencia de
funcionamiento considerado.

3.5 Disefio de la reduccion sinfin-corona: La
figura 4 muestra la geometria 3D de la
reduccion sinfin-corona. Para el disefio se
tomaron las siguientes consideraciones:

- Numero de dientes de la corona
(Ng)=28
- Paso diametral= 24 dientes/pulgada

- Numero de entradas del sinfin (Ny)=1

ly

I/Corona

Relacién de
transmision 28:1

Figura 4. Reduccion mecanica sinfin-corona.

Con los calculos correspondientes obtenemos
los parametros comunes del disefio del
sistema de reduccion sinfin - corona mostrada
en la Tabla 1; mientras que en la Tabla 2, se
muestran las variables de disefio de la
geometria de los dientes del sistema de
reduccion sinfin — corona.

Tabla 1. Pardmetros comunes.

Descripcion Cantidad
Paso axial (Px) 3.325 mm
Paso circular (Pc) 3.325 mm
Paso diametral (Pd) 24 dientes/pulg
Angulo de avance (A) 4.33°
Didmetro de paso de la 29.633 mm
corona (Dg)
lj.lar.netro de paso del 13.97 mm
sinfin (Dw)
Numero de dientes 28
de la corona (Ng)
Numero de entradas del 1
sinfin (Nw)
Relacién de velocidades (RV) | 28
Distancia entre centros (C) |21.802 mm
Ancho de cara de la 7976 mm
corona (Fg)
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Tabla 2. Dimensiones de los dientes sinfin-

corona.
Descripcion Cantidad
Addendum (a) 1.058 mm
Profundidad total (ht) 2.283 mm
Profundidad de trabajo (hk) 2.117 mm
Dedendum (b) 1.225 mm
D_1ar_netro de la raiz del 11.521 mm
sinfin (Drw)
D¥am_etro exterior del 16.087 mm
sin fin (Dow)
Didmetro de raiz de la 27184 mm
corona (Drg)
Didmetro de garganta de la 27517 mm
corona (Dt)

El sistema de reduccion tiene un angulo de
avance de 4.33° (<5°), por lo que presenta
una caracteristica de autobloqueo, evitando
asi que un par torsional aplicado a la corona
genere un movimiento rotatorio del sinfin [3].

3.6 Disefio de husillo-tuerca: La relacion del
movimiento lineal de la tuerca estara en
funcion del paso considerado en el husillo.
Para el disefio se considerd un paso de 4mm,
es decir que por cada vuelta que da la corona,
la tuerca se movera 4 mm en direccion del eje
z. El disefio 3D se muestra en la Figura 5.

Tornillo sinfin
paso 4mm

Tuerca de
husillo

Figura 5. Vista husillo-tuerca.
4. Electrénicay control

Durante los ensayos el motor con carga “Pull
in” obtiene el maximo torque a 600 Hz de
velocidad con un consumo de corriente por
bobina de aproximadamente 1.4 A y para
maxima velocidad “Pull out” se eligié que a
0.98 kHz el consumo por bobina es de 1.3 A.
Para lograr equilibrar dichas corriente el
circuito de potencia del motor debe calibrarse
a un voltaje de referencia o “Vref” de 0.95 V,
obteniendo 1.9 A de suministro de corriente
nominal. Debido a que la corriente por
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bobina es del 70 % de la corriente nominal
[4] entonces resulta 1.33 A la corriente por
bobina.

Se escogen estos valores muy proximos
debido a que el driver DRV8825 no permite
sefiales de entrada para variar el voltaje
controlado por PWM a su “Vref”, sino mas
bien tiene un potencidmetro conectado y se
varia manualmente [5]. Debido a este
impedimento no se puede lograr llegar a mas
velocidad de “Pull out”, porque la caida de
corriente disminuye muy rapidamente de 1.1
kHz hasta 10 kHz trayendo dificultades al
movimiento de velocidad maxima con carga
del equipo (Figura 3).

4.1 Perfil trapezoidal: La Figura 6 muestra
el perfil para el movimiento del motor paso a
paso.

[1ra.pez

Velocidad del
tren de pulsos

fo Velocidad
de partida

‘—.,’
Aceleracion

tacel tiotal - tace!

Tiempo de movimiento
trotal

Figura 6. Perfil trapezoidal [6,7].

Los pulsos de aceleracion y del movimiento
constante se establecen segun:

e Aceleracion:
Pacel = (fTrapez - fO)Xtacel

e Movimiento constante:

Pete = (fTrapez)X(tTotal — tacel)
Siendo:

f, = Velocidad de partida

tacel = Tiempo de asceleracion

frrapez = velocidad constante

teotal = tacel T tcte

Se quiere que el sistema tenga una frecuencia
inicial f; de 600 Hz, wuna velocidad
trapezoidal fr,qpe, de 980 Hz la cual el
tiempo de aceleracion sea de 1 segundo
dando.

P,cer = 380 pulsos

En el caso del P, no sera calculado en base
al tiempo, sino en funcion al volumen que se
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quiera. Para calcular la velocidad en rpm del
motor se usa la siguiente formula [8]:

Vrme360 angulo X I u pasos

f _ rotaciéon pasos
Trapez —
P 60segundosX 0 angulo
minutos pasos
Siendo:

n = Fraccion entre micropasos y pasos
6 =Angulo de paso del motor

Vrme360 éngu]o X 1 1 pasos

980Hz = Totacion ___pasos
60segundole.Sangulo
minutos pasos
Vepm = 294

4.2 Circuito de potencia del motor: Para
suministrar la corriente necesaria para el
motor se disefia y construye un circuito de
potencia que sirva de interfaz entre el
microcontrolador y el motor, por lo que
seleccionamos el Driver DRV8825 para
motores Bipolares-Unipolares. El circuito es
alimentado a una fuente de 24 V, contiene
filtros pasa-bajo pasivos de frecuencia de
corte de 1.5 kHz y un Smitch Trigger para
mejorar la sefial PWM proveniente del
microcontrolador y de forma opcional se
incorpord unos diodos Schottky (Figura 7).
Los relays recibirdn sefiales de activacion
desde el microcontrolador activando las
electrovalvulas.

Teclado

Matricial

(D22, D24,

D26, D28, D30,
D32, D34, D36 D45, D47, D49
INT.O
D2
| — |
D43

Microcontrolador
Arhion Megh Electrovavulas
Alarma

PWM: D11, RS:

D&, EN:D7,
PWM: D5 Giro: DA
SPL
D50 (MISO), D51
(MOSI), D52 (SCK)

AL A2
—

Driver
Potencia

MOTOR PAP
Pantalla GLCD o

126 B4

Diodos de

Alimentacién s
Proteccién

Sefiales de
Activacion

Electrovalvulas

Filtrado
Driver (.:Ie Wit
Potencia
Sefiales de
Control Conversor
DC-DC
Sensor
Indicadores

Figura 7. Circuito de potencia.

4.3 El diagrama de flujo del sistema de
control se muestra en la Figura 8, en ella
podemos observar las conexiones entre el
microcontrolador, las sefiales de entrada de
los sensores, el teclado y las sefales de salida
hacia las electrovalvulas, el motor, un LCD y
una alarma.
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Figura 8. Diagrama de conexion.

44 La secuencia de funcionamiento se
describe en la Figura 9. Al encender el
equipo, tiene un sistema de auto-calibrado, en
caso que el apagado anterior haya resultado
con algiin problema o falla en su proceso.
Posteriormente, le pedira al usuario que digite
los volumenes de eyeccion y las veces que
quiera extraer el mismo volumen si lo desea.
Luego debe pulsar Enter para ejecutar el
proceso, este bucle revisara si los datos
ingresados son o no correctos y convertira el
volumen V,; ingresado segin ecuacion a

pasos del motor.

Pasos =V, x 84

Encender

Saludo de
Bienvenida

“Ingreso de
Volumen™

1

“Ingreso de la cantidad de
veces que extraera el mismo
volumen®

8

Ejecutar Operacidn

o
18

Operacion de
arranque

v

Extraccién del
Volumen Indicadoo

v

"FINALIZADO"

Primera
extraccion?

Nueva extraccion? l

NO
J.

Limpieza

e

“Apagado”

sl

Figura 9. Diagrama de control.
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5. Descripcion del funcionamiento

El moédulo extrae volumenes del eluato de
solucidn salina de NaCl al 0,9 % conteniendo
el ®"Tc mediante el mecanismo impulsado
por el motor paso a paso que estard acoplado
al eje del sinfin en la caja de reduccion. Al
transmitirle un movimiento angular este hace
girar a la corona que a su vez esta acoplada al
eje del husillo. El indice de reduccion en la
caja es de 28:1, es decir que por cada 28
vueltas que le transmite el motor al tornillo
sinfin este hace girar una vuelta a la corona.
La corona le transmite el movimiento angular
al husillo, al cual esta acoplado el émbolo de
la jeringa; el paso entre el husillo y la tuerca
es de 4 mm, entonces por cada vuelta de la
corona la tuerca se desplaza linealmente 4
mm hacia arriba o hacia abajo dependiendo
del sentido de giro, siendo la relacion de
trasmision de movimiento entre el eje del
motor y la tuerca de 0.143 mm/revoluciones.

Dado que la longitud de carrera del émbolo
en la jeringa es de 60 mm sera necesario 420
revoluciones para que el motor desplace el
émbolo. Las Figuras 10 y 11 muestran la
electronica implementada y el modulo de
control de volumenes, respectivamente.

D= —= ¥

Figura 10. Electrénica de control.

Figura 11. Modulo para el control de volumen.
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6. Resultados

Para determinar la precision del mddulo de
control implementado se mide el volumen
extraido por diferencia de pesada en rangos
de volumen de 50 pL a 750 pL, expresandose
la precision obtenida en términos de
coeficiente de variacion relativa porcentual.

Tabla 3. Volumen de extraccion medido por

diferencia en balanza calibrada de 0,1 mg de
precision.

Volumen |5 | 675 1500 |250(150 |100| 50
prefijado
(uL)
N 200 6 | 2020|2020 | 20
Volumen
extraido |[708|58,6|460|218(114| 64 | 14,5
(uL)
Desviacion
estandar | 2,3 | 14|38 |25(15|1,7| 1,6
(1L)
CV(%) |03]02|08|1,1|13|26]|113
Error (uL) | 42 | 39 | 40 | 32| 36 | 36 | 355
Tiempo (s)|603| 581 | 559 |517|500(491| 483
Volumen prefijado vs Volumen extraido
800.0
700.0 @
Eso00
b ®
5-100.0
S}mu
=]
2000 »
100.0 o
-
0.0 L
100 200 300 400 500 600 700 800

Velumen fijo

Figura 12. Relacion entre volumen prefijado y
volumen extraido en modulo de control.

En la Figura 12 se muestra la relacion lineal
entre el volumen prefijado y extraido con un
coeficiente de correlacion de 0.9999 e
intercepcion de 34 pL.

Se corrige el sesgo observado mediante ajuste
adicional cuyo resultado se observa en la
Tabla 4, en donde se aprecia que para un
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volumen de extraccion de 100 pL se obtiene
un error de + 0.1 pL.

Tabla 4. Ajuste realizado para volumen de
extraccion prefijado en 100 pl (N=2).

v:;lflil-zceig Volumen | Error | Tiempo de
b (lli) extraido (uL)| (%) |extraccion (s)
100 100,1 -0.1 494
100 99,9 +0.1 493

7. Conclusiones

Se ha implementado un modulo para la
extraccion automatica de volumen, con un
error relativo £ 0.1 % para 100 pL con
tiempos de extraccion de 480 s.

La electrénica asociada y mecanica
implementada cumplen con las caracteristicas
necesarias para el funcionamiento del
modulo, no obstante se necesita bajar los
tiempos de extraccion a menos de 300 s para
un optimo trabajo.
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Resumen

En el presente trabajo se muestran los resultados de la fabricacion de pastillas de MoO; por
el método de compresion mecamca y tratamiento térmico (CMTT), con la finalidad de
optimizar la produccion de Mo en el Centro Nuclear RACSO. Se evaltan los efectos del
polivinil alcohol (PVA) como aglutinante mediante el tratamiento térmico de la pastilla en
atmosfera de aire, evaluando el proceso de su eliminacion con el incremento de la
temperatura y la solubilidad en NaOH 5N. Los resultados obtenidos demuestran que la
técnica de fabricacion de pastillas es adecuada y cumplen con las especificaciones técnicas
exigidas, ademds permite irradiar un 50 % mas de masa del Mo y facilitar una mani-
pulacion radioldgica mas segura del MoOj irradiado.

*Mo production using MoOs pellets obtained by mechanical compression and
heat treatment

Abstract

This paper shows the results of the MoO; pellets fabrication by mechanical com}gressmn and
the heat treatment method (MCHT) in order to optimize the production of Mo in the
RACSO Nuclear Center. The effects of polyvinyl alcohol (PVA) as binder are assessed by
heat treatment of pellets in air atmosphere, evaluating the elimination process with
increasing temperature and solubility in SN NaOH. The results show that the pellets
fabrication technique is suitable because fulfills the required technical specifications, allows
to irradiate 50 % more of *Mo mass and facilitate a safer radiological handling of the

p. 145-152. ISSN 1684-1662

irradiated MoQOs.

1. Introduccion

El *™Tc es el principal radioisotopo
empleado en medicina nuclear debido a que
cerca del 90 % de los examenes alrededor del
mundo [I1] y un 80 % en el Per se hace
utilizando este producto. La produccion
nacional de este radioisotopo se realiza en el
Centro Nuclear RACSO, utilizando trioxido
de molibdeno (Mo0Os) en forma de polvo.

El envio del polvo de MoO; para su
irradiacion en el nucleo del reactor se realiza
mediante cilindros portadores de aluminio
denominados “canes”, cuyas dimensiones
son: 20 mm de didmetro y 65 mm de
longitud, el mismo que permiten desplazar un
peso maximo de 50 g, pero el proceso de
envio del MoO; en polvo presenta serios
riesgos radiologicos cuya solucion alternativa
es la manipulacion del MoO; en forma de
tabletas empleando el método de “Cold
isostatic Press” (CIP) [2], que implica
sinterizar la mezcla de MoO; y polivinil
alcohol (PVA) al 1 % en peso a 660 °C
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obteniendo pastillas de coloracion blanca,
solubles en NaOH 5 N y con una densidad
alrededor del 70 % del valor tedrico. Sin
embargo, su aplicacion implica la utilizacion
de una infraestructura para el proceso de
sinterizacion y en especial de la adicion de
una apreciable cantidad de PVA cuya
eliminacion posterior debe ser total por
exigencias en las especificaciones técnicas
del producto.

Se plantea un método alternativo de
compresion mecanica y tratamiento térmico
denominado CM y TT que involucra un
proceso similar al CIP, pero con la diferencia
de que se trabaja con cantidades minimas de
PVA (~ 50 pL) sin necesidad de aplicar los
procesos de sinterizacion y oxidacion con
ozono, ademas de constituir un método con
minima probabilidad de impurezas en
contraposicién a lo que ocurre en los casos
descritos por Nishikata et al. y Tsuchiya para
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cuando se aplican los métodos CIP [3,4] y
especialmente el denominado “plasma
sintering method” [5].

Se analizan los factores de produccion de las
pastillas de MoO; abarcando los estudios
térmicos y cristalograficos por difraccion de
rayos X para tener un control de la
eliminacion completa del aglutinante en
funcién de la temperatura y la evaluacion de
la solubilidad de las pastillas en NaOH 5N.

Los resultados obtenidos muestran que
mediante el método  propuesto  es
técnicamente viable producir pastillas de
MoOs; de 2,5 g de masa, 13 mm de diametro
y 5 mm de altura, con una completa
disoluciéon en NaOH 5N en un tiempo menor
a 10 minutos y bajo agitacion a 400 rpm, con
la  ventaja  productiva adicional de
acondicionar en el envase de irradiacion un
contenido extra del ~ 50% en masa de MoO;
con relacion al método convencional que
para irradiar el material requiere de una
presentacion en forma de polvo.

2. Experimental

2.1 Preparacion de agente aglutinante
PVA

Se prepara el agente aglutinante a partir del
polivinil alcohol (PVA-Marca Sigma
Aldrich de peso molecular 30000-70000)

al 4 % masa/volumen. Se agreg6 4 g de PVA
a 60 mL de agua destilada a 70 °C con
agitacion constante hasta su total disolucion.
Una vez enfriada la solucion se transvasa a
una fiola de 100 mL enrasandose y evitando
la formacion de espuma.

2.2 Preparacion de pastillas de 6xido de
molibdeno (MoO3)

En la experiencia se ha utilizado MoO; de la
marca Merck, para la pelitizacion se empled
una prensa hidraulica marca Specac con
matriz de acero inoxidable de 13 mm de
diametro con una carga maxima de 10
toneladas sobre la que se agrego 2,50 g de
MoO; luego se adicioné 100 pL de solucion
al 4 % de PVA sobre el MoO;. Para el
prensado respectivo se introdujo al pastillero
totalmente armado dentro de la prensa,
incrementando luego la carga hasta llegar a 8
toneladas (equivalente a una presion de 600
MPa).

Luego de un tiempo de espera para que la
presion del mandometro descienda a cero, se
procede a retirar el pastillero y se extrae la
pastilla formada (Figura 1) midiéndose el
diametro y espesor con un vernier digital y
pesandose en una balanza digital.

Figura 1. Pastillas de MoO; de 2,50 g recien
prensada y previo al proceso de calcinacion con tono

gris azulado.

Las pastillas obtenidas se llevaron a una
mufla  calibrada  marca  Cole-Parmer
programando un calentamiento con gradiente
de temperatura de 10 °C/min hasta alcanzar
los 600 °C y manteniéndose alli por 60
minutos.

Al finalizar el proceso, una vez que las
pastillas estuvieran frias se midieron sus
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Figura 2. Pastillas MoO; después de la eliminacion
del agente aglutinante-PVA, mostrando color blanco.

diametros, espesores y masas correspo-
ndientes, observandose cambios en el color
de un gris azulado a un tono claro (Figura 2),
sin cambio en sus dimensiones pero con una
pérdida de masa del 3 %.

2.3 Estudio de proceso de pérdida del
polivinil alcohol (PVA)
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Con el fin de determinar cuando se elimina el
PVA se observo el cambio de color de las
pastillas a las diferentes temperaturas de
tratamiento térmico, las cuales fueron
evaluadas cada 50 °C en un intervalo entre
150 y 600 °C. El analisis de wvariacion
cromatografica se puede observar en la
Figura 3, donde se muestra el nivel de
intensidad de los colores primarios reflejados
por cada pastilla en la parte baja, también se
indica la temperatura de tratamiento.

Se observa que a 150 °C la pastilla adquiere
un color mas oscuro que los demas debido a
la calcinacién del PVA; sin embargo, a partir
de los 200 °C ocurre una aclaracion de las
pastillas debido a que el PVA carbonizado se
evapora gradualmente hasta quedar comple-
tamente  eliminado. En este analisis
cualitativo la variacion del color verde se
ajusta al grado de pureza de la pastilla de
MOO3.

190 -
170 - '
150 - '

Intensidad

130 -
110 - g C}
90 -
1200 1400 1600 1800

e
F {Mk mowh ot S R
‘20&«9 250°C 300°C 350°C 400°C 450°C 500°C 550°C 600°C

2000

2200 2400 2600 2800

Figura 3. Serie de pastillas de MoOs tratadas a la temperatura indicada. Se observa cambio de color
inicialmente gris azulado al blanco final a partir de los 550°C.

2.4 Analisis cristalografico por difrac-
cion de rayos X

Las pastillas fueron evaluadas por difraccion
de rayos X (DRX) a fin de monitorear el
crecimiento de los granos cristalinos y la
desaparicion del PVA. En la Figura 4 se
muestran los espectros de DRX de las
pastillas de MoO; donde se observa los picos
caracteristicos del MoO; (L. Yun
Novoselova, 2014) los cuales se mantienen al
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someter las pastillas a diferentes temperaturas
de tratamiento térmico.

La Figura 5 muestra la relacion entre el
tamafio de grano cristalino (medido por el
método de Scherrer) respecto a la
temperatura, del analisis de esta grafica
podemos deducir que el tamafio de grano se
incrementa desde la temperatura ambiente
haciéndose maximo al llegar a 350 °C y
manteniéndose a mayores temperaturas.
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Figura 4. Espectros de difraccion de rayos X de pastillas de 6xido de molibdeno (MoO;) evaluadas a
diferentes temperaturas.
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Figura 5. Variacion del tamafio de grano en funcion de la temperatura de pastillas de MoO; por DRX.

Para monitorear la variacion de la pérdida de
PVA con el tratamiento térmico se midi6 la
variacion de masa de las pastillas antes y
después del tratamiento, los resultados se
muestran en la Figura 6 donde puede
observarse que la diferencia de masa aumenta
gradualmente hasta los 350 °C siendo la
pérdida de masa casi total a temperaturas
mayores, lo cual indica que las pastillas van
perdiendo la mayor parte de PVA por
evaporacion hasta los 350 °C, a temperaturas
altas ya no hay pérdidas.

Luego del anélisis por DRX y la medicion de
pérdida de masa, cada una de las pastillas se
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disolvieron en 10 mL de NaOH 5N, al
transcurrir el tiempo se pudo observar
cambios en las coloraciones de cada solucion,
notandose el oscurecimiento de las que atn
contenian PVA, mientras aquellas que ya no
contenian residuos del polimero adquirian
una transparencia estable, tal como puede
observarse en la Figura 7.
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Figura 6. Variacion de la pérdida de masa de las pastillas con el incremento de la temperatura del
tratamiento térmico.
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Figura 7. Serie de pastillas en disoluciéon en NaOH 5N. a) Inicio de la disolucion, b) Final de la disolucion.
o .

Figura 8. Disolucion de pastillas de MoO; a 325 y 375 °C. a) Inicio de la disolucién y b) Disolucion
total de pastillas de MoQOs.

Para definir mejor la temperatura a la que Por otro lado, se ha observado que las
desaparece el PVA se realizo el tratamiento pastillas tratadas a 350, 400 y 450 °C
térmico de las pastillas de MoO; a 325 y 375 presentan mayor tendencia a la fractura y
°C, luego se disolvieron en NaOH 5N (Figura disgregacion  que las  evaluadas a
8) observandose que a una temperatura de temperaturas mayores a 450 °C, observan-
375 °C la solucion es incolora, e indicaria que dose mayor resistencia fisica en las pastillas
el PVA ya no se encuentra a temperaturas tratadas a 600 °C, por lo que se recomienda
mayores o igual a ésta. tratarlas térmicamente a 600 °C para tener
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mayor resistencia fisica y seguridad en la
manipulacion.

2.5 Evaluaciéon de la disolucién de

pastillas de MoOs

Con la finalidad de determinar la relacion
optima de disolucion entre MoO; en NaOH
5N, asi como el tiempo minimo de disolucion
bajo agitacion se probaron combinando el

numero de pastillas, el volumen de NaOH
5N, tiempo de agitacion y las revoluciones de
agitacion, cuyos resultados se muestran en la
Tabla 1.

Para un mejor analisis se graficaron los datos
sobre la relacion que existe entre el tiempo de
disolucion versus la masa de MoO; disuelta
por volumen de NaOH tal como se muestra
en la Figura 9.

Tabla 1. Parametros de solubilizacion de pastillas de MoO;.

Prueba N° de Pesode |Vol. NaOH SN | Tiempo | Agitacion
pastillas | MoO; (g) (mL) (min) (rpm)
1 6 14,34 30 10 300
7 16,71 30 31
) 9 22,11 30 > 60 300
9 22,11 40 7
3 10 25,07 40 7 400
11 28,1 40 52
70 4
60 -
= 50 300 rpm
E a0 -
(-]
E 30 4
F 20 - 400rpm
10 - -
0 . . : : : ‘
0,45 0,5 0,55 0,6 0,65 0,7 0,75
Wio03/Viaon (8/mL)

Figura 9. Variacion de tiempo de disolucion respecto a masa de MoO;/Volumen de NaOH.

3. Resultados y Discusion

Durante la produccion de las pastillas de
MoO; se observo que la coloracion del polvo
(color amarillo verdoso) después del proceso
de compresion cambia a color gris azulado,
luego al someter las pastillas a tratamiento
térmico a las temperaturas de estudio, la
coloracion vari6 desde el gris azulado a
temperatura ambiente hasta un color blanco
amarillento a 600 °C (Figura 3), en donde se
muestra también la variacion de la coloracion
analizada usando el Software iTEM
(Olympus Soft Imaging Solutions GMbH).
Este cambio en la coloracion producto del
calentamiento puede deberse a cambios en
los estados de oxidacion, segiin L. Brewer y
R. H. Lamoreaux (1980) indican que es usual
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que ocurra la reduccion del MoO; cuando se
incrementa la temperatura en atmosfera de
aire.

Por otro lado, durante el proceso de
disolucion de pastillas se observd una
relacion inversa entre el tiempo de disolucion
y la temperatura, es decir que las pastillas
expuestas a mayores temperaturas presentan
tiempos mas cortos de disolucion en un
determinado volumen de NaOH 5N.

En cuanto a los espectros de difraccion de
rayos X de las pastillas de MoO; (Figura 4)
presentan tres picos caracteristicos del MoOs
que permanecen al variar la temperatura. En
la Figura 5 se muestra la relacién directa que
hay entre el tamafio de grano cristalino y la
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temperatura hasta los 300
disminuye ligeramente a
mayores a esta.

°C y que
temperaturas

En la Figura 6 se muestra el seguimiento del
PVA por diferencia de masas tratadas a las
temperaturas de estudio. Se observa que hasta
los 350 °C la diferencia de masa aumenta
debido a la desaparicion del PVA por
evaporacion 'y a temperaturas mayores
permanece casi constante pues ya no habria
presencia de PVA.

En la Figura 7 se muestra la presencia del
PVA por medio de una masa coloidal color
marréon a bajas temperaturas de tratamiento
térmico, que permanece en la solucion hasta
una temperatura de 350 °C con una
coloracion marrén tenue, mientras que a
temperaturas mayores a 400 °C las soluciones
son incoloras y transparentes lo que infiere la
eliminacion del PVA, que se corrobora con la
pérdida de masa en un 3 % observada en las
pastillas tratadas a 600 °C. Para definir mejor
la temperatura a la que desaparece el PVA se
calcinaron pastillas de MoOs a 325 y 375 °C,
los resultados se muestran en la Figura 8, en
donde se observa que a una temperatura de
375 °C la solucidn es incolora e indicaria que
el PVA ya no se encuentra a temperaturas
mayores a esta. Sin embargo, surgié una
observacion importante en la manipulacion
en del proceso de disolucion de las pastillas
de MoO;, pues si bien es cierto que el PVA
desaparece a partir de 350 °C las pastillas son
fragiles hasta 450 °C, por lo que es mas
conveniente trabajar con las pastillas tratadas
térmicamente a 600 °C que presentan mayor
resistencia fisica y seguridad radioldgica al
ser manipuladas.

Los resultados obtenidos (Tabla 1) nos
indican que los tiempos de disolucion son
proporcionales al contenido de MoO; en un
volumen definido de NaOH 5N bajo una
agitacion constante a 300 rpm, por otro lado
la solubilidad disminuye debido a que el
NaOH se va saturando de oxido de
molibdeno, considerando que el proceso de

disolucion del MoO; es de caracter
exotérmico ocasiona que la capa de
solvatacion  disminuya dificultando la

solubilizacion del 6xido de molibdeno y por
lo tanto aumentando el tiempo de disolucion.
También se observa que para una masa de 25
g de MoOj; y una velocidad de agitacion a
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400 rpm el tiempo de disolucién es de 7
minutos, tal como se muestra en la Figura 9.

4. Conclusiones

La temperatura de tratamiento térmico para la
eliminacion del PVA de las pastillas de MoO;
es adecuada a partir de 350 °C, para evitar la
disgregacion de las pastillas en la
manipulacion se recomienda tratarlas
térmicamente a 600 °C ya que presentan
mayor resistencia fisica en su manipulacion.
Una temperatura mayor podria ser
contraproducente debido a la temperatura de
sublimacién del MoO; que es de 700 °C
aproximadamente.

Las disoluciones incoloras obtenidas en las
pastillas bajo las condiciones de estudio
podrian indicar que no se requiera de agentes
oxidantes tales como H,O, o SnCl,, a
diferencia de lo que se reporta en la Planta de
Produccion de Radioisotopos del Centro
Nuclear RACSO respecto a la presencia de
coloracion celeste que implica el uso de
agentes oxidantes para la obtencién del **"Tc
en su forma de *™TcO,".

Los parametros optimos para la disolucion de
pastillas de MoO; y obtencién de *™Tc son
los siguientes: una masa de 25 g, volumen de
40 mL de NaOH 5N y un tiempo de agitacion
de 7 min a 400 rpm.

Por las razones mencionadas lineas arriba, se
plantea como futuros trabajos proseguir con
la evaluacion y seguimiento de las especies
quimicas de menor estado de oxidacion del
MoO; como producto resultante del proceso
de tratamiento térmico en atmosfera de aire,
asi como la evaluacion técnica de la dureza y
resistencia a la tensiéon que pueden soportar
las pastillas posterior al tratamiento térmico.
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para atender necesidades en caso de

incendios.

3.5 Aplicacion del concepto de defensa en
profundidad

El disefio y construccion de la unidad mévil
ha tenido en cuenta el concepto de defensa en
profundidad, teniendo en cuenta los riesgos
involucrados en el tipo de bultos y materiales
radiactivos y nucleares a ser transportados.
Este es un concepto muy importante, que se
cumple no solo con el tipo de contenedor
existente en la unidad movil, sino también
teniendo en cuenta los dispositivos de
fijacion y blogueo para el retiro de los bultos.
Adicionalmente, también se cumple con los
dispositivos 'y equipos  electronicos
instalados.

El desarrollo de la compra e implementacion
de los sistemas de seguridad fisica de la
unidad movil fueron realizados a través de
una contratista y el financiamiento total
estuvo a cargo del gobierno de los Estados
Unidos de Norteamérica, dentro del
Programa de apoyo denominado “Iniciativa
de la Reduccién de Amenaza Global”.

Las contrapartes técnicas que definieron los
alcances del disefio asi como la definicion de
la implementacion de las funciones de
seguridad fisica fueron el personal del Oak
Ridge National Laboratory, por parte del
gobierno de los Estados Unidos de
Norteamérica, y el personal de la Direccion
de Servicios del IPEN, contraparte nacional
del proyecto por parte del gobierno peruano.

4. Conclusiones

La incorporacion de la unidad movil con
sistema de seguridad reforzado ha permitido
mejorar en forma sustantiva la seguridad
integral en el transporte de material
radiactivo de alto riesgo.

La unidad movil permite cumplir con las
exigencias de la normativa nacional asi como
las recomendaciones internacionales y pone
al Pert a la vanguardia, como uno de los
paises que ha mejorado en forma sustantiva la
seguridad fisica en el transporte de material
radiactivo.

El disefio del sistema de seguridad fisica en la
unidad mavil, permite adecuar su utilizacion
en forma multifuncional, para dar también
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respuesta a necesidades de atencién en casos
de emergencia radiolégica.

Siendo el transporte de los materiales
radiactivos, una actividad donde resulta méas
facil acometer atentados, robos o actos
dolosos, la disponibilidad de una unidad
movil con sistemas de seguridad reforzado, se
logra mejorar en forma sustantiva las
medidas de seguridad y reducir la ocurrencia
de acciones dolosas. Los sistemas de
seguridad fisica instalados, permite conocer
en detalle y en tiempo real, la ubicacién y
situacion de la unidad movil durante su
recorrido.
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mediante una resolucion. ElI Comité realiza la convocatoria anual junto con un cronograma de
actividades. También, recibe y procesa articulos en cualquier periodo del afio, los mismos que
forman parte del banco de trabajos para la siguiente edicion.

El Comité Editor, para la redaccién de los articulos originales, notas técnicas y casos estudio, ha
establecido una ampliacion al Formato IMRYD del American National Standard Institute
(Introduccién, Material y Método, Resultados y Discusion), afiadiéndole las siguientes secciones:
titulo (en espafiol e inglés), resumen (en espafiol e inglés), filiacion, direccién electronica para
correspondencia, conclusiones, agradecimientos y referencias, que se encuentran sintetizadas en
una plantilla y se distribuye junto con la convocatoria.

Para los aspectos de la representacion de formulas, tablas, figuras, etc. los autores deben cefiirse a
las pautas recomendadas por la AIP Style Manual (American Institute of Physics, 4th Ed.).

Para el tratamiento de los datos numéricos y medidas se exige la adopcién del Sistema de Unidades
y para el tratamiento de las referencias bibliograficas el Estilo VVancouver.

Para la nomenclatura quimica de los compuestos inorganicos deberd utilizarse las reglas de la
Unidn Internacional de Quimica Pura y Aplicada (IUPAC).

Indicaciones generales

a) La extension de los articulos no debera sobrepasar de las 3500 palabras (equivalente a 7
paginas).

b) Los trabajos presentados no deben haber sido publicados anteriormente.

c) Los articulos seran redactados en la fuente “Times New Roman”, tamafio 11 puntos, papel
tamafio A4 (méargenes izquierdo 3 cm, derecho, superior e inferior 2,5 cm).

d) El resumen no debera exceder de las 200 palabras.

e) El ndmero de citaciones para la redaccion de un articulo deberd tener como minimo 10
referencias a trabajos publicados en libros, revistas nacionales e internacionales, patentes, tesis,
actas de congresos, monografias, etc. Los autores deberan restringir al minimo el empleo de
referencias a documentos internos de dificil obtencidn.
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f) En las autorias de los trabajos, se consignara en primer lugar al autor principal, quien debera
colocar su e-mail para correspondencia; seguidamente, se incluirdn a los coautores que hayan
realizado contribuciones substanciales al articulo durante la concepcion, disefio, analisis y la
interpretacion de datos. Un coautor, ante la ausencia del autor principal, debera dar cuenta y
estar en condiciones de sustentar el trabajo.

g) Los autores deberdn poner su filiacién institucional indicando el nombre, dependencia,
direccion, ciudad y pais de la institucidn, universidad u organizacion a la que estan vinculados.
En caso de que tuviesen 2 o mas filiaciones las colocaran en orden de importancia.

h) Los articulos deberan ser enviados en formato electrénico (via e-mail, CD-ROM, USB, etc.) al
E-mail: ceid@ipen.gob.pe
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