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Resumen

El analisis por activacion neutronica basado en el método del ksubcero ha sido utilizado para
determinar la concentracion de uranio en diferentes tipos de matrices: roca, mineral,
sedimento, fosfatos y agua. En todos los casos, la energia de 277,6 keV del **Np ha sido
utilizada para su evaluacion por no presentar interferencia y brindar una mejor estadistica de
medicion. Los resultados obtenidos en dos materiales de referencia utilizados, muestran una
buena concordancia con los reportados en el certificado.

Abstract

kzero neutron activation analysis technique has been used to analyze uranium in different
kinds of matrixes: rock, mineral, sediment, phosphate and water. The peak energy of 277,6
keV of *’Np has been used to its evaluation because it was free of interference and it
provided a good counting statistics. The results obtained in two reference materials showed a
good agreement with the expressed in the certified report.

1. Introduccioén

La potencia energética del uranio,
combustible idoneo de los procesos de fision
nuclear, sobrepasa las posibilidades del
petroleo y otros materiales fosiles: un gramo
de wuranio produce aproximadamente Ia
misma cantidad de energia que tres toneladas
de carbon. El CO, producido por los
combustibles fosiles dafia el ambiente y la
salud humana [1].

El Pert es un pais minero y el uranio es uno
de los elementos de interés. Las reservas
probadas de uranio son del orden de 1 800 ty
estan localizadas en la parte noroccidental del
area de distribucion de los volcénicos de la
formacion Quenamari, distrito de Corani,
provincia de Carabaya, departamento de
Puno [2].

En los ultimos afios, al igual que en las
décadas de los afios 70 y 80, se ha
incrementado el interés por el andlisis de
uranio. La exploracion y explotacion del
mismo, asi como, la vigilancia ambiental,
requieren de informacion analitica confiable
para su identificacion y cuantificacion en la
matriz de interés: mineral, roca, suelo,
sedimento o agua.
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Se ha identificado una variedad de métodos
para el analisis de uranio en las matrices
mencionadas: Fluorescencia de rayos X
(FRX), analisis por deteccion de neutrones
retardados (DNC), espectrometria de masas
con plasma acoplado por inducciéon (ICP-
MS), espectrometria de emision atomica con
plasma de acoplamiento inducido (ICP-AES),
espectrometria gamma, ablacion por laser-
espectrometria de masas con fuente de
plasma de acoplamiento inductivo (LA-ICP-
MS), fluorimetria (quimica  humeda),
espectrometria ultravioleta/visible (UV/V S).
Todos ellos han sido utilizados con grado
variable de exactitud (5 a 25%) y el tiempo
en producir los resultados varia de unos
pocos minutos a varios dias [3].

Las ventajas analiticas de la técnica de
analisis por activacion neutronica
instrumental (INAA), en muestras soélidas,
sobre otras técnicas analiticas radica en que

las  muestras pueden ser analizadas
directamente, sin necesidad de someterlas a
procesos de desmineralizacion; la

manipulacion de la muestra es minima y la
sensibilidad alcanzada esta en el orden de los
pg/kg con buena confiabilidad. En nuestro
laboratorio venimos utilizando el método del
k-subcero desde 1993 [4,5] por las ventajas
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conocidas del método y tomando en
consideracion los datos nucleares

recomendados por De Corte [6] para su
aplicacion.

Para el analisis de muestras liquidas, la
aplicacion de la técnica esta limitada debido a
los efectos de radiolisis (exceptuando los
casos en los que se emplean ampollas de
cuarzo bajo rigurosas medidas de seguridad);
sin embargo, el método desarrollado y
aplicado por el laboratorio [7], ha mostrado
dar resultados confiables y limites de
deteccion del orden de 2 pg/L de uranio en
muestras de agua.

En este reporte se presenta los resultados del
analisis por activacion del uranio realizado,
satisfactoriamente, en muestras de mineral,
sedimento, roca, fosfatos y agua.

2.  Experimental

2.1. Analisis de uranio en muestras de
agua

Se evaporan 100 mL de muestra de agua
acidificada con HNO,, utilizando material

limpio, en un horno microondas a
temperatura controlada (Factor de
preconcentracion igual a 5). Se toman

alicuotas de 0,200 mL, para ser depositadas
en discos de papel filtro, se secan bajo
lampara infrarroja y se prensan para formar
pastillas de 13 mm de diametro, las que se
colocan en pequefias bolsitas de polietileno
(previamente lavado con HNO; al 10%). Las
muestras se empacan alternadas con
comparadores de sodio y monitores de flujo
para su irradiacion.

2.2. Analisis de uranio en muestras
solidas

Aproximadamente 200 mg de muestra solida
se pesan en viales de polietileno rotulados y
previamente lavados con HNO; al 10%. Se
colocan en capsulas de polietileno alternadas
con comparadores de sodio.

2.3. Comparador en el analisis

A diferencia del método comparativo, el
método del ksubcero utiliza un solo
comparador. En nuestro laboratorio se utiliza
como comparador sodio, el cual se prepara
depositando una alicuota conocida de
solucion  estandar de Na  (grado
espectroscopico) en discos de papel filtro o
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en viales de polietileno, segiin se determine
agua o muestras solidas, respectivamente y se
colocan junto con las muestras en las
capsulas para su irradiacion.

2.4. lrradiacién y medicién

Las muestras de agua, monitores de flujo y
comparadores de Na se irradian en capsulas
de aluminio por 5 horas en la posicion A9-2y
de la grilla del nucleo del reactor RP-10, a un
flujo térmico de 10" ncm’s™. Después de 5
dias de decaimiento, las muestras y patrones
son medidos utilizando un sistema de
espectrometria gamma provisto con un
detector de GeHP de 70% de eficiencia y 1,9
keV de resolucion para el pico de 1332,5 keV
de “Co.

Las muestras solidas y comparadores de Na
se irradian en capsulas de polietileno por un
tiempo de 1800 s utilizando el sistema
neumatico instalado en la posicion A-1 del
reactor a una potencia de 0,320 MW y un
flujo térmico de 3-10"" ncm’s™. Después de 4
dias de decaimiento se miden en un detector
de Ge HP de 15% de eficiencia y 1,9 keV de
gg:soluci(’)n para el pico de 1332,5 keV de
Co.

2.5. Calidad de los resultados

Se han irradiado materiales de referencia
junto con las muestras, como aseguramiento
de la calidad analitica. Los materiales: ITAEA
- Mineral Estandar de Uranio S-13 y NIST
1633b COAL FLY ASH se prepararon e
irradiaron en las mismas condiciones que las
muestras.

3. Resultados y Discusion

Los resultados en las muestras analizadas han
sido obtenidos por espectrometria gamma del
*Np, cuyo precursor es el 2’U con un
periodo de semidesintegracion muy corto, de
23,47 minutos. El isétopo **’Np, con periodo
de semidesintegracion de 2,357 dias, se ha
utilizado para la cuantificacion. Con esa
finalidad, se ha evaluado el pico en la energia
de 277,6 keV de 14,20% de abundancia. Si
bien la energia de 106,12 keV presenta la
mayor abundancia (22%) lo que daria una
mayor intensidad del pico para su evaluacion,
en muestras geologicas es posible encontrar
'3Sm en la energia de 103,2 keV, que puede
interferir en su evaluacion. De igual manera,
la energia de 228,18 keV, de abundancia
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10,79%, podria dar lugar a un doblete con las
energias de 229,3 keV del isotopo '*Ta. Otra
interferencia en esta energia la constituye la
reaccion U (n,f) “*Te. Sin embargo, la
energia de 277,6 keV brinda una mejor
posibilidad de evaluacion con mejor
estadistica de medicion, la cual se incrementa
al utilizar un detector de mayor tamafio.

La Tabla 1 muestra los valores de
concentracion minimos y maximos obtenidos
en las nmuestras analizadas con su
incertidumbre asociada al 95% de nivel de
confianza, aproximadamente. Se  han
obtenido valores de concentraciéon para
muestras solidas en un rango de 1, 5 pg/g a
0,19 % de uranio y para las muestras de agua
de 3 a 5 pg/L, muy por debajo del limite
maximo permisible de 15 pg/L, de acuerdo
con la Organizacion Mundial de la Salud
(OMS).

Tabla 1. Resultados de uranio en las muestras

analizadas (pg/g) % incertidumbre expandida, U
(95% aprox.).
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Figura 1. Espectro de una muestra de fosfato.

Conc. Conc.

103,18
Sm-153

14544

328,76
La-140

E (keV)

Muestra Minima Maxima LD
Agua*
(n = 86) 3,00+ 0,30 25,0+2,0 2,0
Mineral
(n = 109) 11,0+ 14 1948 + 246 2,0
Sedimento ()1 060 75+10 1,0
(n=4)
Roca
(n = 50) 1,50 +£0,30 3,40 + 0,60 0,5
Fosfatos 5001020 66024 20
(n=41)
LD: Limite de deteccion
* g/l

Las figuras 1 y 2 muestran los espectros de
una muestra de fosfato y de mineral,
respectivamente. La concentracion de uranio
en la muestra de mineral es de 31, 0 + 4,0
pg/g y en la de fosfato es de 46,0 + 2,0 ug/g,
aunque la diferencia en los contenidos de
uranio no es significativa, la presencia de
elementos lantanidos como el samario y
lantano incrementan la incertidumbre en la
estadistica de medicion en un 50% para el
pico de 277,6 keV. En la Figura 1 es posible
apreciar la interferencia entre las sefiales del
3Sm y #*Np, a 103,2 keV y 106, 12 keV,
respectivamente.

Figura 2. Espectro de una muestra de mineral.

La Tabla 2 muestra los resultados obtenidos
en dos materiales de referencia analizados
junto con las muestras, indicando muy buena
concordancia con los resultados obtenidos
por el laboratorio.

Tabla 2. Resultados de concentracion de uranio
obtenidos en los materiales de referencia (MR) en

ne/g.

MR Valor Resultado
Certificado  Laboratorio

S-13 .

(n=10) 331 (v.i) 332 + 41

1633b

(n=10) 8,8 +1,1 73 £2,8

v.i. valor informativo
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4, Conclusiones

El analisis por activacion basado en el
método del ksubcero puede ser aplicado
satisfactoriamente  para  determinar la
concentracion de uranio en diferentes tipos de
matrices.
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