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DETERMINACION DEL QUEMADC EN COMBUSTIBLES TIPO MTR MEDIANTE
ESPECTROMETRIA GAMMA CON CRISTAL DE INa(T2)

A.J. Kestelman®** y §., Ribeiro Guevara*#*

RESUMEN

Una de las responsabilidades del Laboratorio de Andlisis por Activa-
cidén Neutrdnica del reactor RA~6 es doterwminar el quemado en combustibles tipo
MTR. Para ganar experiencia hasta tanto llegue el detector de Germanio hiper-
puro (HPGe), con el que se efectuarin las mediciones definitivas, se realiza-
ron mediciones preliminares con un cristal de INa(Tl). Los elementos combusti-
bles empleados provienen del reactor RAh-3, con un decaimiento superior a los
13 aflos. Por ello, el @inico pico fotoeléctrico visible es el del Cs~137, dada
la baja resclucién del INa(Tl). Después de las mediciones preliminares, se pa-
s8 a la medicidn de los perfiles de quemado, corregida por atenuacidn. Una vez
determinada la eficiencia del detector, se efectud el cflculo del quemado,
dando para el elemento N°144 un valor de 21,6 * 2,9 g a comparar con el eva-
luado por los operadores que fue do 21,9 g.

ABSTRACT

Delvorm iarion of the burn—up in fuzls of the MTR type by mears of
gamme. spectyoldeopy 000 srystal of INa(T)

One of the responsibilities of the Laboratory of Analysis by
Neutronic Activation of the RA-6 reactor is to determine the burn=-up in fuels
of the MTR type. In order to gain experience, up to the arrival of the
hyperpure Germanium detector (HPGe) to be used in normal operation,
preliminary measurements with a crystal of INa(Tl) were made. The fuel
elements used are originated in the RA-3 reactor, with a decay superior to the
thirteen years. For this reason, the unigque visible photoelectric peak is the
one of Cs-137, owing to the low resolutinn of the INa(Tl). After preliminary
measurements, the profiles of burn~up, rectified by attenuation, were
measured. Once the efficiency of the detector was determined, the calculation
of the burn-up was made; for the element N®144, a value of 21,6 * 2,9 g was
obtained to be compared with the value 21,9 g which was the evaluation made by
the operators.

* Este trabajo ha sido financiado c¢p parte por el programa de las Nacio-
nes Unidas para el Desarrollo, dentro del Proyecto PNUD78/020 "lngenie
ria Muclear" - linea D.

*k CNEA - Centro AtSmico Bariloche

*k% Actualmente en ENACE



1. INTRODUCCIiON

Una de las responsabilidades del Laboratorio de Andlisis por Activa—
cibén Neutrdnica del reactor RA~0 ¢s la determinacidn del quemado en combusti-
bles tipo MIR a través de espectroscopia gamma de alta resolucidn mediante .el
uso de un detector de germanic hiperpuro.

Hasta tanto arribara al Laboratorio el detector HPGe ordenade, y
para ganar experiencla previa en las mediciones a realizar, se decidid efec-
tuar mediclones preliminares con un cristal de INa(TL).

Para estos experimentos se contaba Unicamente con elementos combusti~
bles (E.C.) provenlentes del reactor RA~3 de Ezelza, con un decaimiento supe-
rior a los 1} aflos. Por esta razén, Gnicamente se puede pretender ver el pico
fotuel@ctrico provenfente del Cs~137, especlalmente si se tiene en cuenta la

baja resolucidn del cristal de INa(T%)-

2. DISPOSICION EXPERIMENTAL

El E.C. a medir desciansa en el fondo de la pileta de decaimiento
existente en el subsuelo del RA-b, usando asf el agua como blindaje y protec—
cidn radioldgica del perscnal involucrado en las mediciones.

A uncs 0.60 m arriba del nivel de agua de la pileta, se dispuso un
carrito que puede moverse seplin un sistema de ejes x-y en un plano paralelo a
la superficie det agua. Sobre este carrito se encuentra el detector de cente-
lleo mds cristal de 1Na(TL) con su blindaje de plomo y el preamplificador.
Directamente deba jo del detector y solidario al carrito se tieme un tubo de
aluminio de 4.20 m de largo y 26 mm de diGmetro interno el que se ecucuentra
cerrado en su parte inferlor donde se aloja un colimador de plomo de 70 mm de
largo y cuyo didmetro pucde elegirse cntre los valores: 2.8, 6.0, 8.0 y 12.0
mn. Aproximadamente 3.60 w de este tubo de aluminio se encuentran debajo del
agua.

En la fotn de Fig.l se muestra parte de la pileta, el carrito y la
electrbnica que se usd en las mediciones.

La Fig.2 nuestra la cadena de medicibn y descripcidn de los equipos
empleados.

3. MEDICIONES PRELIMINARES

a) Se determind que la repetitividad de la cadena de medic%én esté
dentro del ¥ 5% para el area neta del pico de Cs~137 y tiempos tipicos de
contaje: 500 seg. Para esta medicidn se eligié la zona central del E.C.,
donde la actividad es aproximadamente uniforme.

b) Se determind que la repetitividad en la posicidn del colimador

al mover el carrito, estd dentro de * 0.4 mm. Para esta medicidén se eligid

uno de los extremos del E.C., donde la actividad tiene maxima variacidn.

Para esta Gltima medicidn fue obviamente necesario utilizar el coli-
mador mis pequefio, 2.8 wm de di&metro, lo que ocasiona’una fuerte cogcribu—
cidén del background en el espectro, con errores sisfematicos en el cidlculo de
las Areas bajo el pico fotoel&ctrico de hasta el 35%. gara calcular este

error en cada caso, se desarrolld un método especial .



4. MEDICION DE LOS PERFILES DE QUEMANU

Haciendo referencia a la Fig.3, se widid con el colimador de 2.8
mm el perfil a lo largo del eje z, con ¢l tubo de aluminio perpendicular
4l plano x-z obteniéndose el perfil dc Fig.4. Se ve en este graiico que
estamos claramente resolviendo las 19 pluacas de que consta cada E.C.

Aunque esta wedicidn no ge wusd especfficamente para la
determinacién del quemado, el resultado se usbd para establecer una
hipbtesis fundamental: dentro de la precisidn de nuestra medicidn, todas
las placas del E.C. han sufrido el mismo grado de quemado. Esto surge del
hecho que salvo una de las placas, todas ellas originan picos de
aproximadamente la misma altura. La excepcidn es probablemente debida a
errores estadfsticos en una zona de wmuy fuerte variacifn del contaje con
la distancia.

Para la medicidn de los perfiles a usarse para la determinacidn
experimental del quemado, se usd el colimador de 8.0 mm de didmetro para
asf obtener mejor estadfstica en los plcos y menor error en las ireas.

Se muestra en la Fig.5, para el E.C. N° 132, el perfil obtenido a
lo largo del eje x con el tubo de aluminio perpendicular al plano x~y. Lstos
perfiles nos dan no sdlo la actividid relativa sino tambié€nr una medida
experimental de las dimensiones lineales «{z2ctivas del E.C. a ser usadas en
el cilculo del quemado.

Se muestra en la Fig.6, para el wiwmo E.C., el perfil obtenido en el
centro del E.C. a lo largo del eje ¥ con 2l tubo de aluminio perpendicular al
plano x-y.

5. CORRECCION DE LAS MEDICIONES POR ATENJUACLON

En los perfiles medidos sepgin Figs.5 y 6, estamos obteniendo en cada
punto, la actividad contribuida por cada una de las 19 placas que ccmponen el
E.C. Estd claro entonces que la radlacidn de cada placa se ve por un lado
autoatenuada en el cowbustible de la propla placa y luego por sucesivos
espesores de aluminio, agua, aluminio, placa combustible, etc., hasta llegar
a la parte superior del E.C. donde nos resta tener en cuenta el espesor de
agua entre el E.C. y el tubo de aluminio y luego el espesor de aluminio que
clerra el tubo. :
Haremos wuna estimacldn de esta atenuacidn, para lo cual es
necesario hacer dos hipdtesis:
a) En el sentido del eje z (eje del tubo de aluminio), la
densidad de actividad (desintegraciones /seg/cm®) de 1las 19
placas es la misma para un dado punto (X,y).

b) La radiacidn que llega al detector estd fuertemente colimada
en el sentido del espesor de la placa combustible en estudio
(eje 2).

La hipdtesls a) estd Justificada en el segundo pardgrafo de 1la
seccidn 4.

La hipbtesis b) estd justificada si se tiene «n cuenta que el
detector se encuentra a una distancia superior a 4.20 m del E.C. y que
afin ignorando el colimador de plomo de 8 mm de didmetro, la radiacidn
estd constrefiida dentroc de un tubo de 26 mm de didmetro, lo que
subtiende, en el peor de los casos, un Angulo de 10.6 minutos.

Bajo estas condiciones y 1cficriéndonos a la Fig.7, es ficil
demostrar que la fraccidn de la vadlacibén gamma emergente de una fuente



de densidad constante, debido a autoatenuacidn, estd dada por:

~H_.5
- m
._]'.L___-k

ums 1

donde : u, = coeficiente de atenuacibn lineal para el "meat”.

La fraccién que liega de 1a placa j a la superficie superior del
"meat” de la Gltima placa (la wis cercana al tubo de aluminio) del E.C.
sera:
~2u,0a = b ~H_8 19_. -
kl(e AL e a . m )19 ] = le19 ]
donde hemos llamado 2B..a -u.b -u s
K=e A% e T g W
siendo
Map = coeficiente de atenuacidén lineal para el A%.
M, = coeficiente de atenuacifn lineal para el agua.

Refiriéndonos a la Fig.8, vemos que la fraccibn que llega de la
placa j al detector serd

19-j -p,,a =-u_c -4 s
kLK eMealeMcZ=klszl9J

LLamando p(x,y) a la densidad de actividad de las placas del E.C.
(desintegraciones/seg/cm®) en el punto (x,y), tendremos que el contaje
del detector (cuentas/seg) debido a la placa j, cuando el colimador se
encuentra sobre el punto (x,y), viene dado por:

Q (x5 = p(x,y) Aysyejk K g19-3

donde:
Ay drea que delimita el colimador sobre la placa j.
y : nlmero de gammas por desintegracifn.
ej: eticiencia absoluta para la geometria: detector~placa j.

El contaje debido a las 19 placas, en el punto (x,y) serd

3 Kk £ 19-3
Q(x,y) = jlej(x,y) p(x,y)8 y k k, j=1Aj€jK

Llamando:

: largo de una placa combustible

: ancho de una placa combustible

: valor medio de la densidad de actividad

Vig @

la actividad total (des/seg) del E.C. debida al Cs-137 vale: D= 192 ws 3.

Como veremos mids adelante, a partir de los perfiles vedidos
anteriormente, podemos obtener un valor promedio Q para el contaje del

detector, valor que estd l6gicamente asociado en forma directa con p ,
segiin:




19
=3 19-3
1 P sykk jil AjeyK

Obtenemos asf la expresidn:

D=19 £ w 190 (D
S 19-j
y kK 1 Ajst

Vemos que para poder evaluar D 86lo nos resta medir el producto
Aj sj y encontrar § a partir de los perfiles ya medidos

Los valores encontrados en nuestro caso para kj, k y K son
respectivamente: 0.993, 0.943 y 0.951.

6. DETERMINACION DE LA “EFICIENCIA” Ajej

La definicidn de la eficiencia absoluta € (para una dada distancia
fuente~detector) de un sistema de contaje, para un rayo gamma de energfia E y
rendimiento y, estd dado por:

Q

E=>— ' D=—

Dy y €

siendo: Q : n° cuentas/seg bajo el pico de energfa E.
D : actividad total (desint/seg) de la fuente.
S1 se trata de una fuente uniformemente distribufda, de actividad

superficial D"[desint/seg/cn?|, vemos que

Q
p* =~ 3 I

donde S: jrea de la fuente en cm®.

Como hemos supuesto que se trata de una fuente de densidad
uniforme, vemos que cualquiera sea el &rea A de fuente que consideremos
(slempre en una geometrfa de alta colimacidn), tendremos:

* Q
D =—~5=a

teniendo ahora Q el significado de contaje por unidad de tiempo cuando el

detector "ve" un drea A de la fuente.
Vemos entonces que podemos definir (para la distancia fuente~detector
elegida) una nueva eficiencia €5 de densidad de fuente superficial, tal que:

E_=¢g A
s

Yy vemos que esta nueva eficlencia tlene dimensiones de &rea, y que la
podemos determinar experimentalmente a través de:



Se fabricd una fuente de Cs-137 de ~2 wCi uniformemente
distribufda en un didmetro de 2 cm. Se calibrd esta fuente coutra una
fuente patrén de ~10uCi de Cs~137. Asf se encontrb:

D=2,15mCi , D*=o0.684 BCL/ 2

Se colocd esta fuente en el extremo del cafio de aluminio, a una distancia de
lom por debajo del colimador de 8mm de difimetro y a 4.220 m del detector. En
estas condiclones se obtuvo Q = (8.44£0.05) cuentas/seg, o sea

€S = 3.93 107 cn?

Debido a que en nuestra disposicibén experimental, las distancias
detector—fuente y colimador-fuente dependen de qué placa de las 19 que
constituyen el E.C. se trate, se 1llevo a cabo un experimento para
determinar el comportamiento de Esj (= ejAj) en funcidn de dichas

distancias. La Fig.9 muestra esquemdticamente la disposicibn experimental
empleada. En estas mediciones, para cada distancia h fi1ja:

hlem] % 110.5 , 134.9 , 157.2 , 181.4

se varib z:
2lew] 20l o, 3.4, 7.3, 10.2
y se encontrd 4 Lravés de estas medicioues, que €, sigue una ley del tipo:

o . 422,012
oy € (0:0228 2+ 0.995) (i)

siendo ZJ la distuncia colimador—-placa expresada en cm.

Con e¢sta fBrmula esiamos ahora en condiciones de calcular la (1) teniendo en

cuenta que Ajﬁj = esj.

7. CALCULO DEL (UEMADO

81 se tiene wuna funcidn: z=i'(x,y) definida en el intervalo:
a< xs«b ;, psys<q ; yde esta funcibn conocemos

para el plano y = ¢ : F(x,5) = £(x)
para el plano x =& : F(f,y) g(y)

h
¥

siendo ademids esta funcidn g(y) la misma (salvo una constante aditiva),
cualquiera sea el punto x elegido a lo largo del intervalo (a,b).

Si ademds conocemos F(x,y) en el punto (£,;), es facil mostrar que el
volunen que enclierra la superficie F(x,y) en el intervalo (a,b), (p,q)
estd dado por:

¥(x,y)dx dy = [T(x) + (¥ - F(£,0)](b~a){q-p)

<

1]
[T W -
=T YW a)

donde T(x) y g(y) representan los valores medios de las funclones f(x) y
g(y) en los intervalos (a,b) y (p,q) respectivamente.



Aplicando este resultado a los perfiles wosttados esquemdticamente en Fig.l0,
vedos que podemos escribir

N LR

Como en realidad los perfiles para x = cte no son 1déntizos a lo
largo de todo el elemento combustible, hemos medido estos perfiles paraz
los oigulentes valores de x : 289, 485 y 701 mm y calculamos por 1o taars
los respectivos valores de Qq para tres secclones del E.C., obteni: ndo el
valor del quemado promedio como promedio pesado de estos tres valores.

Una vez calculado Q , podemos calcular el quemado, que¢ esti dado

por:
N N (P.A.
AU.____JL__mof=._0_(___).f 2)
Y Ny Y N,

donde hemos llamado:

AU [gramos] : masa de U-235 que se quemd.

Y : rendimiento de Cs-137 en la fisibn del U-235.

N, : nllmero de dtomos de Cs-137 existentes al finalizar la
irradiacibn.

NB : nlmero de atomos de U-235 originales en el E.C.

m,, . masa original de U-235 en el E.C.

£ + factor de correccién que tiene en cuenta el decaimianto

del Cs-137 durante los diferentes periodos de
irradiacidn y diferentes potencias a que fué sometido

el E.C. .
P.A. : peso atdmico del U-235
Nav : nlimero de Avogadro
Usamos para f la siguiente expresibn aproximada (2):
.
1 Yk K
£=— . 1'r OF: (3
E e k(l-e k)

k=1

: constante de desintegracidn del Cs-137.
w : potencia promedio relativa a que fuf sometido el E.C. durante el

>
.

fod (£ 1)

perlodo t w, = .

n . nimerc de perfodos de irradiacién durante toda la historia de
irradiacidn del E.C.

ty: duracidn del perfodo k.

Ty intervalo de tiempo transcurrido entre el final del periodo k y

el final de la irradiacidén del E.C.



Llamando D la actividad de Cs~-137 existente al final de la irradiacién y

te el tiempo transcurrido entre el fin de la irradiacidn y nuestra medicidn,

tenemos:
tc
D=0D) e =3 N, e

y a partir de la (1)

19 ¢ w (P +P -Q eAtC

19-3
s, K7
3
expresidon con la cual podemos ahora calcular el quemado AU a partir de la

(2) y la (3).
Teniendo en cuenta que para el E.C. N° 132, t.= 15 afios 129 dfas,

19
Ay k; kzjil [

se obtuvo a través de las presentes mediciones:
AU = (19.7 % 2.4) g
uo ccentadndose con datos de los operadores para el quemado de este E.C.

por lo que no se pudo comparare.
Para el E.C.N°®1l44 (tc = 13 afios 304 dias) se obtuvo:

AU = (21.6¢ 2.9) g

siendo segln lus operadores AU = 21.9 g.
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