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PRESENTACION

Revista “Investigaciones y

Aplicaciones nucleares”

En el marco de la nueva institucionalidad que surge para el Servicio Geoldgico
Colombiano-SGC, a partir de la expedicién de los Decretos No. 4131 de 2011 y 2703
de 2013, que reglamentan sus funciones y estructura organizacional respectivamente,
esta Administraciéon ha focalizado sus esfuerzos en la consecucién de resultados
tangibles que otorguen identidad de ciencia y tecnologia a esta centenaria y

emblematica entidad, patrimonio de la sociedad colombiana en su conjunto.

De esta forma hemos privilegiado, mediante el Acuerdo No. 08 de 2014, Politica de
Gestion de la Informacion Geocientifica del Servicio Geoldgico Colombiano y las
Resoluciones D-325 del 10 de julio de 2015, Sistema de Publicaciones del Servicio
Geoldgico Colombiano y D-326 del 10 de julio de 2015, creacion del Comité Editorial
del Servicio Geoldgico Colombiano, la adopcion de los instrumentos que posibilitan la
expresion formal del proceso de investigacion y conocimiento del Territorio Nacional
y de los Usos Pacificos de la Energfa Nuclear, como es la divulgacién de resultados a

través de las publicaciones cientificas.

Las publicaciones, como esta que presentamos hoy a la Comunidad Cientifica:
REVISTA DE INVESTIGACIONES Y APLICACIONES NUCLEARES “IAN”,
representan el compromiso del Servicio Geoldgico Colombiano para hacer accesibles
atodos los publicos, los conocimientos tedricos y aplicados que se generan en nuestras

modernas instalaciones y tecnologias.

En este primer numero de la Revista AN, se recoge una producciéon técnica
representativa de los logros en materia del conocimiento y aprovechamiento seguro de
la energia nuclear en nuestro pais, donde esta entidad como rectora de esta tematica,
cumple con las expectativas técnicas generadas hace algunos anos y empieza ahora
un circulo virtuoso de produccidn continua de este saber cientifico para beneficio de

todos los ciudadanos de esta Nacion.

OSCAR PAREDES ZAPATA

Director General



EDITORIAL

Nueva serie de la publicacién y nuevos desafios

La Revista de Investigaciones y Aplicaciones
Nucleares (IAN), es una nueva etapa de la
Revista Nucleares del antiguo Instituto de
Asuntos Nucleares, treinta afios después que
apareciera su primer nimero en 1986. Aunque
esta publicacion adquiere un nombre diferente,
su Comité Cientifico considerdé que el nombre
"Investigaciones y Aplicaciones Nucleares",
ademas que refleja su razén de ser, rescata como
homenaje la sigla IAN, de tan grata recordacion
para muchos colegas y personas de nuestra
comunidad cientifica.

El “Plan Estratégico del Conocimiento
Geologico 2014-2023” del Servicio Geoldgico
Colombiano (SGC), documento cuya ultima
versién es de diciembre de 2014, y que sirve
como una de las guias estratégicas para orientar
los esfuerzos misionales del Instituto, incluye
un apartado dedicado a las temdticas nucleares,
en cuyo contenido se ha establecido una visiéon
a 10 anos en investigaciones y aplicaciones
radiactivas, nucleares e isotdpicas, en donde se
pueden destacar las siguientes metas:

o Disponer de una infraestructura que sopor-
te la investigacion asociada a la tecnologia
de irradiacion, a la metrologia de las radia-
ciones y ala gestion de desechos radiactivos.

o Consolidar las aplicaciones nucleares
directamente relacionadas con el Reactor
Nuclear como son Analisis por Activacion
Neutrénica, Huellas de Fision, Neutrones
Retardados, Produccion de Radioisétopos y

demas laboratorios de geocronologia.

« Participacion activa en los proyectos de in-
vestigacion asociada a las técnicas nucleares
con particular énfasis en la generacion de
conocimiento geo-cientifico y la seguridad
radioldgica.

Esta entrega de la Revista “IAN” consta de
cinco articulos que de manera secuencial se
presentan en una cronologia que corresponde
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a un reconocimiento de nuestra propia historia, del presente y de
los nuevos desafios de la institucionalidad nuclear colombiana. Es
asi como los primeros dos trabajos guardan relacion directa con la
recuperacion de capacidades del Reactor Nuclear de Investigacion
IAN-R1 conseguidas en las décadas anteriores, para tal efecto se
presenta una revision bibliogrifica detallada de la produccion de
radiotrazadores en reactores nucleares de investigacion con énfasis
en las aplicaciones de diversas areas o topicos selectos orientados a
determinar las potencialidades del reactor nuclear colombiano frente
al escenario definido en el plan estratégico del SGC; en seguida se
muestra la presentacion de los primeros resultados concretos del
SGC obtenidos por la reactivacion de la operacion del reactor nuclear
IAN-RI de los ultimos afios, en particular con la técnica de Analisis
por Activacion Neutronica.

El tercer articulo es una propuesta técnica para resolver una de
varias situaciones sobrevinientes, que la reciente actualizacion de la
normativa nuclear ha traido a las instalaciones radiactivas del pais;
uno de los aspectos mas importantes derivados de la mencionada
actualizacion es el establecimiento de requisitos de seguridad en
los vertimientos radiactivos de instalaciones y en virtud de ello se
presenta una alternativa técnica para determinacion in situ de I-*!,
habida cuenta de su especial interés radioldgico.

Los articulos cientificos cuarto y quinto, son trabajos que presentan
los importantes avances que el SGC ha tenido en el ultimo lustro
y que han situado a la geocronologia y a la geologia isotopica
como dos de las nuevas lineas de investigacion de las técnicas
nucleares que muestran un futuro mas promisorio. Se presenta
la implementacién de los laboratorios de termocronologia y de
isotopos estables en muestras solidas, instalaciones tnicas en el pais
y que tienen aplicacidn directa en los productos de conocimiento
geocientifico que entrega nuestra entidad.

A través de la publicacion de la Revista “IAN”, se establece un canal
de comunicacion, divulgacién y apropiacion del conocimiento
nuclear colombiano, para que esta institucionalidad liderada por el
SGC, presente de forma periddica los resultados de sus trabajos e
investigaciones cientificas, mismos que lo llevaran en los préximos
afos a cumplir con el desafio planteado de consolidar las capacidades
cientificas y tecnoldgicas de las aplicaciones nucleares y radiactivas
en beneficio de toda la poblacién colombiana.

Fernando Mosos Patifio
Director de la Revista IAN
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PRESENTACION - EDITORIAL



INVESTIGACIONES Y APLICACIONES NUCLEARES

Edicién, octubre de 2017
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Radionuclides produced in nuclear reactors and its
applications as radiotracers: A review
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2Grupo de Investigacion en Ciencia y Tecnologia Nucleat, Universidad Distrital Francisco José de Caldas
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Resumen

Se presenta una revision acerca de los radionuclidos que se producen en reactores nucleares y
sus aplicaciones como radiotrazadores en hidrologia, agricultura, industria, medicina, medio
ambiente e investigaciéon en general, tanto en Latinoamérica como los que se produjeron en
Colombia desde 1965 con el Reactor Nuclear de Investigacion IAN-R1, para que bajo esa mirada
sea posible reactivar la produccién de radiontclidos como *®Au, *Na, *?P y *2Br en el pais.

Palabras clave: Flujo neutrénico, Pureza radionuclidica, Pureza radioquimica, Radiontclido.

Abstract

A review of the radionuclides produced in nuclear reactors and their applications as radiotracers
in hydrology, agriculture, industry, medicine, the environment and research in general are
presented, both in Latin America and those produced in Colombia since 1965 with the Research
Nuclear Reactor IAN-R1, so that under that view it is possible to reactivate the production of
radionuclides in the country as '**Au, **Na, **P and %Br.

Keywords: Neutron flux, Radionuclidic purity, Radiochemical purity, Radionuclide.

1. INTRODUCCION

La tecnologia nuclear se utiliza ampliamente en el
mundo en diferentes campos de la ciencia y la industria,
por el ahorro significativo de tiempo y esfuerzo que
representan sus diversas aplicaciones, en comparacion
con las técnicas convencionales [1].

La primera aplicacion de un radiondclido como
radiotrazador o indicador radiactivo se llevé a cabo en
1913 por parte de George de Hevesy' y Frederic Paneth,
quienes utilizaron el llamado RadioD (*°Pb, cuyo origen

1 Premio Nobel de Quimica en 1943 “por su trabajo sobre el uso
de los is6topos como trazadores en el estudio de los procesos
quimicos”.

natural proviene de la desintegraciéon de la familia del
238U), para estudiar la solubilidad del sulfuro y cromato
de plomo [2, 3]. Desde entonces, los radiotrazadores se
usan ampliamente para detectar y hacer el seguimiento
de la presencia de compuestos en diversos procesos
fisicos, quimicos y bioldgicos.

En Colombia la produccién de radiontuclidos en el
Reactor Nuclear de Investigacion IAN-R1, inicid afinales
de los afos 60, alcanzando su mayor productividad en
la década de los 80, y finaliz6 en 1992 debido al cambio
del combustible del reactor nuclear y la modernizaciéon
de los sistemas de control, proceso que se llevé a cabo
desde 1993 hasta 1997 [4]. Este tltimo afio coincidid con
el cierre del Instituto de Ciencias Nucleares y Energfas
Alternativas (INEA), encargado de su operacion en esa



época, y desde entonces, pese a que dicho reactor fue
reactivado en 2005, no se producen radionuclidos por
esta via en el pais.

Por lo anterior, el objetivo de este trabajo es realizar una
revision del estado del arte en cuanto a la produccion de
radionuclidos en reactores nucleares, con énfasis en los
que se producen en Latinoamérica y su aplicacién como
radiotrazadores, asi como hacer una evaluaciéon de
cuales radiontuclidos pueden ser factibles de producir en
el Reactor Nuclear de Investigaciéon IAN-R1, operado
actualmente por el Servicio Geolégico Colombiano
(SGC), con fines de divulgar e intentar despertar en la
comunidad cientifica nacional y en el sector industrial
el interés de reactivar a corto plazo la produccién y
aplicacion de dicha tecnologia en Colombia.

2. PRODUCCION Y APLICACIONES

El uso de los radionuclidos como radiotrazadores
se basa en la idea que todos los isotopos (estables
y radiactivos) de un elemento dado, se comportan
quimicamente del mismo modo. Por tanto un
radiotrazador es un compuesto quimico en el que uno
0 mds atomos se han sustituido por un radionuclido.
De esta forma se puede realizar el radiomarcado de un
elemento estable presente en un compuesto quimico,
permitiendo hacer seguimiento al sistema donde se
encuentra, mediante la medicion de las radiaciones que
emite en virtud de su desintegracion, la cual se hace
mediante instrumentacion nuclear apropiada. Asi por
ejemplo, es mas facil hacer el seguimiento de los atomos
de **Na (radiactivo), para detectar los atomos de *Na
(estable), ya que basta tan solo un atomo, pues una
desintegracion detectada corresponde directamente a
la emisiéon gamma de un 4dtomo de este radionuclido
[5]. En contraste con técnicas de analisis quimico
convencional, hoy en dia se pueden detectar pequefias
cantidades de una sustancia en el orden de pg o ng, que
para el caso del *Na, estas cantidades corresponderian
a tener entre 10" - 10' atomos para obtener una
respuesta analitica.

El radiotrazador se puede utilizar para explorar el me-
canismo de las reacciones quimicas mediante el segui-
miento de la ruta que este toma en un sistema dado. Esta
técnica emplea detectores que permiten la localizacion
y seguimiento del radionuclido en funcién del tiempo,
con lo cual se determinan diferentes caracteristicas del
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proceso en estudio con la posibilidad de proyectar mo-
delos bi y tridimensionales del mismo [6].

Para que un compuesto pueda usarse
radiotrazador debe cumplir las siguientes condiciones:
(a) el comportamiento o interaccién con el sistema a

estudiar debe ser conocido y reproducible, (b) no debe

como

alterar ni perturbar el sistema y (c) que su concentracién
se pueda medir con facilidad [7].

Como ventajas del uso de radiotrazadores estan las si-
guientes: (a) son faciles de detectar y medir con gran
precision con sensibilidades de 10 hasta 10° g, (b) la
radiactividad es independiente de la presion, la tempera-
tura, el estado fisico y quimico del sistema, (c) no afectan
el sistema en estudio y se pueden utilizar en técnicas no
destructivas, (d) si es radioquimicamente puro, no hay
interferencias de otros elementos, (e) su medicion es in-
dependiente de la matriz [8], (f) la mayoria tienen vida
media relativamente corta, como se ve en la Tabla 1 (des-
de horas hasta pocos dias), lo cual implica para el per-
sonal que los manipula, una dosis baja de exposicion a la
radiacion, ya que los experimentos se deben realizar en
tiempos cortos antes que el radiontclido se desintegre y
desaparezca totalmente, por lo cual la gestion de residuos
radiactivos se reduce al minimo. En cuanto a desventajas,
la mds importante es la necesidad de tener un acelerador
de particulas o una fuente de neutrones para producirlos
cerca al lugar en donde se aplicara el radiotrazador [7].

2.1 Métodos de Produccion de Radionuclidos

Inicialmente, los radionuclidos que se utilizaron
como radiotrazadores fueron los is6topos radiactivos
de elementos de origen natural. Sin embargo, con la
invencion de Ernest Lawrence en 1932 del primer
ciclotrén de protones de 1 MeV (precursor de los
actuales aceleradores de particulas de alta energia)
y el desarrollo del proceso de fision durante la
Segunda Guerra Mundial (construcciéon del primer
reactor nuclear artificial en 1942), la mayoria de los
radionuclidos, especialmente los de interés médico,
comenzaron a producirse artificialmente en reactores
nucleares y en aceleradores de particulas.

El reactor tiene la ventaja de producir varios radionu-
clidos por la posibilidad de irradiar simultineamente
diferentes blancos, en comparacién con los acelerado-
res, que solamente pueden producir un radiontclido a
la vez [9]. La produccioén artificial se inici6 a gran escala
en varios paises con la puesta en marcha de los reacto-

Revision sobre la Produccion de Radionuclidos...
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res de investigacion a finales de 1950, construccion que
continu6 hasta 1970 con multiples facilidades para la
produccion de radionuclidos. A partir de 1980, debido
ala clausura de algunos reactores viejos (con mas de 30
afos de uso) y la entrada en operacion de otros nuevos,
el nimero de reactores en funcionamiento se ha mante-
nido constante hasta la actualidad. La mayor parte de la
producciéon mundial de radiontclidos se lleva a cabo en
reactores nucleares de alta potencia (> 1 MW), los cua-
les ofrecen flujos neutrénicos que oscilan entre valores
intermedios (10" - 10" n cm? s!) a valores altos (> 10
ncm?st) [10-12].

La produccién de radionuclidos mediante una re-
accion nuclear en un reactor, se logra irradiando un
blanco apropiado con los neutrones que se emiten de
la fisién del #°U. Los factores que determinan el tipo
de reaccién nuclear que tiene lugar y la tasa de pro-
duccién son: (a) la energia de los neutrones (¢) y su
flujo (), (b) las caracteristicas y cantidad del blanco
y (c) la seccion eficaz de activacién (o) de los atomos

que componen el blanco [13], parametros que corres-
ponden a la ecuacién de activacion. En general existen

varios métodos de produccion de radionuclidos en re-
actores, los cuales se describen a continuacion:

Activacion neutrénica: la principal reacciéon nuclear
que se utiliza para producir radionuclidos es la
denominada captura neutrénica (n, y) [8], que ocurre
tipicamente con neutrones térmicos de 0,025 eV como
proyectiles (Ec. 1).

37Co + on = 35Co + gy (1)
El radionuclido producto, como el “Co, generalmente se
desintegra hasta convertirse en un nuclido estable, por
emision de radiacion -y ) en el proceso (Figura 1).
Algunos reactores utilizan neutrones rapidos, cuya
energia es > 1 MeV, para producir radionuclidos
mediante otras reacciones nucleares como (n, p), por
ejemplo en la produccion de *Co a partir de **Ni (Ec. 2)
o con la reaccion (n, o) [7].

2eNi+gn—>37Co+1p  (2)

Tabla 1. Principales radionuclidos producidos en reactores nucleares, modificado de [5, 14]

Radionuclido Vida media | Material blanco Reaccion Nuclear
24N 15,02 h | NaCO, (natural) »Na(n,y)*Na
2p 14,3 d |S(natural) 2§(n,p)**P
358 874 d KClI (natural) #Cl(n,p)*S
65 83,8 d |Sc,0, (natural) Sc(n,y)*Sc
YCa 4,54 d | CaCO, (*Caal 50%) %Ca(n,y)"Ca
SICr 27,7 d Cr (*°Cr al 94,6%) *Cr(n,y)*'Cr
8Co 70,8 d | Ni(natural) *¥Ni(n,p)*Co
59Fe 446 d Fe,O, (°*Fe al 90%) *$Fe(n,y)*Fe
“Cu 12,7 h CuO o Cu (natural) #Cu(n,y)*Cu
5Se 119,8 d | Se (™Se al 99%) Se(n,y)”*Se
82Br 36 h CaBr, (natural) 81Br(n,y)*?Br
85Qr 64,8 d SrCO, (%4Sr al 57%) 8Sr(n,y)*Sr
89G 50,5 d SrCO, (*Sr al 90%) 8Sr(n,y)*Sr
0y 64,1 h Y,0, (natural) Y (n,y)*Y
99mTe 6,02 h Producto de fision 25U(n,f)*Mo > *™Tc
13mp 1,66 h Sn (*2Sn al 80%) 12Sn(n,y)'"*Sn > "In
1251 60,0 d |Xe(**Xeal25%) 124Xe(n,y)'*Xe > '¥I
1317 8,04 d TeO, o Te,O, (natural) B0Te(n,y)'Te > *'1
133X e 525 d | Producto de fisién 2U(n,f)**Xe
140] o 1,68 d La,O, (natural) ¥La(n,y)"*La
153G 1,9 d Sm, O, ("**Sm al 99%) 92Sm(n,y)"**Sm
165DY 23 h Dy203 (154Dy al 98,4%) 164DY(H,Y)165DY
170Tm 128,6 d Tm, O, o Tm (natural) “Tm(n,y)"”Tm
77T u 6,7 d Lu,O, ("*Lu al 72%) 7¢Lu(n,y)"”’Lu
186R e 3,7 d 15Re al 99,7% 185Re(n,y)"*Re
19271 74,0 d Ir (natural) ¥ (n,y)"*Ir
8 198 Aqq 2,70 d Au (natural) ¥7Au(n,y)**Au




Figura 1. Esquema de desintegracion
del °Co [3]
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Transmutacion neutrénica: tiene el mismo principio
de la reaccion (n, y) seguida por desintegraciéon -,
pero a diferencia de la anterior, conduce a un producto
inestable con vida media corta que se desintegra
por emisién P~ al radionuclido de interés, el cual
posteriormente se separa radioquimicamente del
padre, como ocurre en la produccion de *'I (Ec. 3).

.
WTe+dn - Yre > W+ )

Productos de fision nuclear: son los radiondclidos
que se obtienen por separacion radioquimica de
productos de fisién del #*°U, como por ejemplo el Mo
(Ec. 4).

235U + fn - [235U] - Mo + '33Sn + 25n (4)

En la Tabla 1 se presenta una recopilaciéon de los
principales radiontuclidos producidos en reactores
nucleares, su vida media, el blanco y la reaccién
nuclear que se emplea para su produccion.

2.2. Sintesis de Radiotrazadores

Una vez producido el radiondclido por alguno de
los métodos expuestos anteriormente, es necesario
llevarlo a una forma quimica adecuada para que
se pueda emplear en el sistema objeto de estudio.
Para ello se selecciona un compuesto quimico
apropiado (organico o inorganico), dependiendo
de las caracteristicas del medio y sus condiciones
solubilidad,
potencial de oxidacién-reduccién, entre otras). La
obtencién del compuesto se realiza mediante una

fisicoquimicas  (pH, temperatura,

sintesis quimica, considerando los parametros de
protecciéon radioldgica adecuados, como blindajes
y tiempos de exposicion, dependiendo del tipo de
radiacion (B y/o )) que emita el radionuclido a
manipular.

Normalmente, la calidad del producto sintetizado se
determina mediante el cumplimiento de las siguientes
condiciones: (1) actividad especifica: entendida como
el numero de dtomos radiactivos por unidad de
volumen, la cual depende de las propiedades fisicas y
quimicas del blanco irradiado y de las condiciones de
irradiacién (flujo neutrénico y tiempo de irradiacion),
(2) pureza quimica: hace referencia a la posible
contaminacion por otras especies quimicas estables
que puedan afectar el desempefio del radiotrazador
y que por ende, no debe exceder cierto limite
establecido, dependiendo de las necesidades del
usuario o el proposito buscado con el estudio, y (3)
pureza radionuclidica: entendida como la ausencia de
contaminacion debida a otros radiontclidos que hayan
podido formarse durante el proceso de activacion
o como producto de la propia desintegracién de
los radionuclidos formados inicialmente [9]. Estos
controles se deben realizar previamente como parte de
la optimizacién del proceso de sintesis, con el fin de
seleccionar el compuesto radioquimico adecuado para
el estudio que se pretende desarrollar.

2.3. Aplicaciones de los Radiotrazadores

Los radiotrazadores se utilizan para seguir el
comportamiento de un sistema a gran escala, como
el medio ambiente o en un proceso quimico simple
de laboratorio. Entre las principales aplicaciones de
los radionuclidos como radiotrazadores en diferentes
campos del conocimiento estan las siguientes:

Aplicaciones Médicas

La medicina nuclear hace uso del hecho de que
ciertos radiondclidos emiten radiacién (gamma,
electrones o positrones) con la energia suficiente para
ser detectados fuera del cuerpo [15]. Al unir tales
radiontclidos a compuestos bioldgicamente activos,
la actividad se localiza bien sea dentro de los tejidos
corporales particulares, o tienen la libertad de seguir
una ruta bioquimica especifica. Dichos radiotrazadores
que se utilizan con propositos de diagndstico y/o con
fines terapéuticos se conocen comunmente como
radiofdrmacos [16]. El término se ha utilizado debido
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a las propiedades similares entre estos marcadores
y las drogas o productos farmacéuticos que se han
desarrollado para tratar enfermedades.

Ademads, existe otro tipo de radiontclidos que se
emplean en compuestos especificos o en forma
metdlica para el tratamiento de tumores. Si las
radiaciones proceden de una fuente externa al
organismo se llama teleterapia, si vienen de un
radionuclido implantado en ¢él, braquiterapia o
radioterapia interna. En la Tabla 2 se relacionan
los principales radionuclidos de uso médico,
discriminados por el tipo de aplicacién y radiacion
emitida.

Es importante resaltar que el radionuclido que mas
se utiliza a nivel mundial es el *™Tc, que abarca el
80% de las aplicaciones médicas, el cual se emplea en
la obtencion de imagenes diagndsticas. En segundo
lugar esta el *'T con el 15%, aplicado en el tratamiento
del hipertiroidismo y cancer de tiroides, asi como en
estudios radioldgicos [16].

En los ultimos afios se han realizado varias
investigaciones con radionuclidos de tierras raras
(denominados radiolantdnidos) como '*°La, '“*Sm
y ’Lu, los cuales se utilizan principalmente para
tratamientos oncoldgicos y obtencién de imagenes
diagnésticas [17-20]. En especial, el ""Lu (t, =
6,7 d) lo ha promocionado la comunidad médica
internacional como un nuevo radionuclido para
el tratamiento del céncer, con la ventaja de emitir
particulas p~ de energia media (498 keV) y fotones
gamma de 113 y 208 keV sin afectar al tejido sano
circundante. Este radionuclido permite obtener
imégenes en vivo de su biodistribuciéon en los
pacientes, con lo cual se consigue una estimacion
mas precisa de la dosis suministrada al érgano
critico [9].

Aplicaciones Ambientales

Los radionuclidos se pueden usar para entender
la quimica y los procesos bioldgicos en el medio
ambiente [7], como la evaluacién del comportamiento
de contaminantes (disueltos o suspendidos) en rios,
estuarios, playas costeras, acuiferos, vertederos de
residuos, petroleo, gas o reservorios geotérmicos [21].
También para optimizar y evaluar la eficiencia de
descontaminacidn aplicada en plantas de tratamiento

de aguas residuales y el comportamiento de los lodos
que se generan durante dichos tratamientos.

El Organismo Internacional de Energia Atémica
(OIEA), publicé en el ato 2008 una recopilacion
de diferentes experimentos realizados con
radiotrazadores de “Sc, **Cu, ®Br, *"Tc, I, La
y '%Au, para evaluar el tiempo de residencia en
diversas aplicaciones ambientales, especialmente
para la optimizacion de sistemas de tratamiento de

aguas residuales [22].
Aplicaciones Agricolas

Con la aplicacion de los radionuclidos como
radiotrazadores en la agricultura es posible estudiar
la velocidad y trayectoria de un elemento dado
en una planta, de gran utilidad para investigar la
nutricion vegetal, fertilidad de los suelos y relaciones
suelo-agua-planta. Nutrientes vegetales como
calcio, fosforo, hierro, potasio, cobre, sodio, azufre
y cinc, tienen radionuclidos con vidas medias y
modos de desintegracion apropiadas para utilizarse
como radiotrazadores. Estos elementos se pueden
incorporar en los fertilizantes para aplicarlos en
suelos, con el fin de determinar su efecto en la planta
y las vias metabolicas de asimilacién. La absorcién
del fertilizante marcado se puede medir y distinguir
facilmente de la absorcion de otro tipo de compuestos
presentes naturalmente en el suelo. Como ejemplo,
se resalta la utilizaciéon de radiontclidos de sodio y
potasio (**Na y #K), en forma de sales tipo cloruros,
para medir la cantidad de estos elementos esenciales

absorbidos por la planta [13].

También es posible marcar fertilizantes fosfatados
con *?P que se usan en cultivos de papa, maiz, habas
y otros cereales. De esta forma es posible diferenciar
la cantidad de fésforo absorbido por las hojas, tallos,
ramas y flores con independencia de la época, la
forma de aplicar el fertilizante y las caracteristicas del
suelo [23, 24]. Igualmente, el *Rb se puede utilizar
para cuantificar y evaluar la eficiencia de diferentes

fertilizantes.



@

Tabla 2. Principales radiontclidos de uso médico, modificado de [16, 21]

Radionuclidos
Aplicacion : - Tipo de emision radiactiva
Producidos en acelerador Producidos en reactor nuclear
8981., QOY, R 103Pd’ lllIn’ ) 166Dy’ 166HO, 175Yb’ SICI., 64Cu’ 99mTC’ 1311’ 133Xe’ ISSSm’ b t /
eta / gamma
ZOlTl lSSGd) 19211.
llC’ 13N, 150’ ISF’ 30R 34mCL 57C0, GOCu,
Radiodiagndstico | ©'Cu, “Ga, “Ga, %Ge/*Ga, “Ge, "As, it
positrones
76Br) 77Br’ SlmKr) SZRb) SGY" SQZr’ 94mTC’ 97Ru)
124I
Wn, 1 1251, 195mpt electrones Auger
32R 47SC, 64Cu’ 89Sr, 90Y, 109Cd’ 1311’
64Cu’ 67Cu, lOSRh, lllAg) l]7mSn, 149Pm, |53Sm, 165Dy, 166H0, 169Er, 169Yb, b
lSéRe 170Tm 175Yb 177Lu 186Re 188Re lQZIr eta / gamma
198 199
Radioterapia Au, PAu
interna #Cu, ¥Ga positrones
ZIlAt, 212Bi’ 149Tb, 223Ra, 224Ra) ZZSAC, 227T}1, lf
255Fm alia
5ICr, “Ga, 7Br, "'In, %[, 'Nd, 2'T1 1251 195mPpy electrones Auger

Estudios de este tipo también se realizan con soluciones
decinc (Zn) o de hierro (**Fe) para evaluar la movilidad
de estos elementos en diferentes variedades de trigo
[25] y tomate [26], respectivamente, asi como magnesio
(*Mg) para el estudio de absorcion en cultivos de arroz
a diferentes condiciones de pH [27].

Otros ejemplos de aplicaciones agricolas muestran el
uso de radiotrazadores de **Na, P, K, “Zn y *Rb, para
evidenciar que los drboles frutales absorben el cinc a
través del follaje, mientras que las plantas de algodén lo
hacen por medio de la semilla [28], asi como para lograr
mejores rendimientos en la produccién de leche de vaca
y huevos de gallina a partir de la informacién obtenida
mediante el seguimiento de dichos radiontclidos en el
metabolismo animal [29].

Ciencias de la Tierra y el Mar

Los radiotrazadores se utilizan en el estudio de la
produccién bioldgica en los ambientes acudticos.
Por ejemplo, el **Si se utiliza para estimar las tasas
de captacion de silicio por diatomeas, un grupo de
algas acuaticas que se constituyen en los mayores
contribuyentes a la fijaciéon de carbono, que representan
hasta un 75% de la producciéon marina primaria.
Igualmente precipitan la silice hidratada amorfa en
sus paredes celulares, por lo que controlan el ciclo del
silicio y contribuyen de manera significativa al flujo

de la silice, el nitrégeno y el carbono bioldgicamente
producido en la mayoria de las regiones oceanicas. La
determinacion precisa del crecimiento de las diatomeas
es esencial para la comprension del ciclo de nutrientes
marinos a nivel global.

Otros radiotrazadores que se utilizan para mejorar la
comprension del ciclo del carbono en los océanos son el
’Cu y el Fe. Estos micronutrientes son esenciales para
el crecimiento del fitoplancton, permitiendo el control
de la productividad primaria en grandes regiones
oceanicas. Dadas sus vidas medias, de 62 h y 44,6 d,
respectivamente, es posible utilizarlos en estudios del
océano profundo, sin tener que almacenar y transportar
muestras hasta un laboratorio [7].

Recursos Hidricos

Pese a que el agua es esencial para la vida, en muchas
partes del mundo es escasa y en otras, la cantidad
disponible ha disminuido rapidamente en los dltimos
afios, por ello el estudio del recurso hidrico resulta
esencial parala supervivencia humana y la conservacion
medioambiental.

Entre las muchas técnicas de estudio en este campo, esta
la hidrologia isotdpica, la cual emplea tanto is6topos
estables como radiactivos, para hacer seguimiento
preciso a los recursos hidricos, subterraneos vy
superficiales. El uso de trazadores estables y radiactivos
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ha ido en aumento considerable y hoy es un método
esencial en estudios hidroquimicos [30]. Esta técnica
es una herramienta analitica importante para la gestion
y conservacion de los suministros de agua existentes y
para la identificacion de nuevas fuentes.

Con el uso de radiotrazadores en aguas superficiales
se obtiene informacién acerca de posibles fugas en
represas y canales de riego, la dindmica de lagos y
embalses, caudales, la velocidad de descarga de los rios,
tasas de sedimentacion y transporte de sedimentos en
cuencas hidrogréficas [6, 31]. Para aguas superficiales
y subterrdneas, el **Na, #*Br, *'I y *'Cr-EDTA, son los
mas utilizados para seguir su movimiento y cuantificar
el volumen de sus reservas [8, 13].

Aplicaciones Industriales

Radionuclidos como el #*Na, *'Ar, *Sc, **Mn, #Br, *™Tc,
110mAg’ 124Gy | 125] BI] 133X 192]p y 198Ay;, tienen una
gran variedad de aplicaciones en la industria dadas sus
ventajas en cuanto a facil identificacion y seguimiento
en diferentes procesos [5, 32, 33].

En la industria petrolera es muy comun la utilizacién
de compuestos marcados con radionuclidos miscibles
en petrdleo, como el NH,/*Br [34] y complejos
organicos con ®Au [35], para detectar fugas en las
tuberfas, determinar el tamafio de un pozo o para
la recuperacién secundaria de petrdleo. También se
utilizan radiotrazadores solubles en agua, como **NaCl,
*'Cr-EDTA, Na"'l y H"®AuCl,, los cuales se inyectan
a fluidos de fracturacion hidraulica para determinar
el perfil de inyeccién y la ubicacion de las fracturas
creadas [36, 37].

En la industria manufacturera, se utiliza la técnica del
trazador paralarealizacion de ensayos dehomogeneidad
de mezclas. Un ejemplo es la produccidon de chocolate,
donde una pequena cantidad de radiontclidos de corta
vida como *Na o **Mn, se afladen a los ingredientes
principales, con el fin de estudiar la eficiencia de la
mezcla, el efecto de la geometria de la camara, el tiempo
de residencia en los reactores quimicos, las velocidades
de flujo, absorcion, etc. [13]. Otros usos frecuentes
para evaluar la homogeneidad de mezcla de diferentes
materiales, son la adicién de *NaHCO, a la masa
fundida para el control de calidad en la produccién
de vidrio, o de compuestos organicos marcados con
»Zr (t%2 = 64,02 d) para seguir la homogeneizacion de
productos derivados del petroleo [8].

En los ultimos afos se han investigado nuevas
aplicaciones industriales, como por ejemplo la
preparacion de nanoparticulas especiales de **Au-SiO,,
para su uso como radiotrazadores en petroquimica
y procesos industriales de refineria. Dado que en
este tipo de aplicaciones las temperaturas internas
son extremadamente altas, los compuestos organicos
radiomarcados que se utilizan convencionalmente
se descomponen, perdiendo su integridad como
radiotrazadores, siendo este tipo de nanoparticulas una
alternativa para solucionar este problema [38].

Aplicaciones en Investigacion Cientifica

Los radionuclidos de fésforo (*?P), azufre (*S), calcio
(*Ca y *Ca), escandio (*Sc), hierro (**Fe y *Fe),
cobre (**Cu), cinc (*Zn) y yodo (**Iy ') se utilizan
ampliamente para rastrear la ruta de reacciones
bioquimicas [39], asi como para realizar el seguimiento
de la distribucién de una sustancia o su flujo en un
sistema natural tal como una célula o un tejido [40].
Otras aplicaciones en el campo de la investigacion
estan relacionadas con la determinacion de la eficiencia
de reacciones quimicas especificas desarrolladas en
laboratorios de sintesis quimica [21].

3. PANORAMA MUNDIALY
REGIONAL

3.1. Produccion Mundial

Actualmente estan en operacion 243 reactores nucleares
en el mundo [41], sin embargo, segin Mushtaq [12]
solamente 73 reactores se utilizan regularmente para
producir radionuclidos.

Dado que el *Mo (t,, = 66 h) es el radiontclido mas
utilizado a nivel mundial, con una produccion total
de aproximadamente 400 TBq/semana (= 12.000 Ci/
semana), su produccién sirve como referente para
definir los paises que mayor volumen de radionuclidos
generan [42]. Bajo esta premisa, se establece que
alrededor del 95% de la produccion mundial de Mo se
realiza en solo siete reactores, los cuales se mencionan
a continuacién junto con su aporte correspondiente
[43, 44]:



e NRU: National Research Universal (135 MWt),
situado en Canadd y puesto en servicio en 1957,

suministra el 40% a nivel mundial.

e HFR: High Flux Reactor (45 MWt), situado en
Holanda y puesto en servicio en 1961, suministra
el 30% de la produccién mundial.

e SAFARI-1: South African Fundamental Atomic
Research Installation (20 MW1), en Suréfrica desde
1965, con una participacion del 10%.

e  BR-2: Nuclear Research Centre (100 MWt), en
Bélgica desde 1961, con una participacion del 9%.

e OPAL: Open Pool Australian Light Water Reactor
(20 MWt), en Australia desde 2007, con una
participacion inferior al 3%.

e LVR-15 REZ Reactor (10 MWt), en Republica
Checa desde 1957, con una participacién inferior
al 3%.

o  Maria Research Reactor (30 MWt), en Polonia
desde 1974, con una participacion inferior al 2%.

Ademas de estos, el reactor de investigacion OSIRIS en
Francia produjo *Mo para uso médico desde 1966 hasta
su apagado permanente en diciembre de 2015 [43]. El
restante 5% de la producciéon mundial se lleva a cabo
principalmente para uso regional en reactores nucleares
situados en Rusia, Indonesia, Argentina, Chile,
Rumania, Pakistdan y Egipto. A su vez, Japén, China
y Corea del Sur, desarrollan actualmente ambiciosos
proyectos para lograr una mayor participacion
en la produccion mundial de este importante
radionuclido.

Como ya se dijo anteriormente, la mayoria de
radionuclidos producidos se utilizan en aplicaciones
médicas (diagnodstico y terapia), cuyo mercado mundial
reportado en el 2014 ascendi6 a la cifra de US$12
billones y se espera un incremento de hasta US$68
billones para el 2030 [42].

3.2. Produccion en Latinoamérica

Respecto a la produccion de radiontclidos en
Latinoamérica, actualmente existen siete reactores
nucleares ubicados en México, Argentina, Peru, Chile
y Brasil (Tabla 3), que cubren un amplio espectro de
aplicaciones, principalmente médicas e industriales
[45]. Ademas, otros dos reactores multipropdsito

iniciaron en el 2017 su etapa de planeacion, el RA-10 de
Argentina y el RMB de Brasil, ambos de 30 MWt tipo
piscina [41].

No obstante la produccién de radionuclidos a gran
escala en los reactores mencionados no cubre la
totalidad de la demanda local, y por tanto un porcentaje
significativo se importa [45], principalmente el Mo
(de fisién) y el *'I de Canad4, debido a que actualmente
tan solo cinco de los veintiin paises de Latinoamérica
cuentan con reactores y facilidades adecuadas
para ello.

A continuacion se describen brevemente las actividades
relacionadas con la produccién de radiontclidos y sus
aplicaciones en cada uno de estos paises:

En Argentina, segun la recopilacion histérica realizada
por De Dicco [46], para satisfacer la demanda local
se inicié en 1970 la producciéon de radiontdclidos en
el Reactor RA-3 (10 MW de potencia térmica y flujo
neutrénico de 10" n cm? s') ubicado en el Centro
Atémico Ezeiza de la Comision Nacional de Energia
Atémica (CNEA). Ademds en esta facilidad funciona
desde 1973 la Planta de Produccion de Radioisdtopos,
que cuenta con cinco celdas para este fin, y desde 1985
la Planta de Produccion de Productos de Fision (con
ocho celdas) en la cual se producen industrialmente
BT y Mo, a partir de la irradiacién durante cuatro
dias, de una aleacién aluminio/uranio en placas,
con uranio enriquecido inicialmente al 90% en su
isétopo *°U y desde el 2002 a menos del 20%, con la
posterior separacion radioquimica de los productos
de fision relacionados anteriormente; ademas de otros
de interés comercial como el *Sr y el ’Cs. De esta
manera, se satisface la demanda de estos radionuclidos
en Argentina y se genera un saldo exportable capaz de
cubrir las necesidades de otros paises suramericanos que
no cuentan con produccién propia [47, 48]. Vale la pena
destacar que Argentina es el unico pais de la regiéon que
produce actualmente Mo de fisién. También exporta
otros radionuclidos como *?P,°'Cr, ®°Co, '**Sm, *?Ir, asi
como la obtencién esporadica de *Na, S, ’Lu y "I,
por solicitudes especiales. La cantidad de Mo, que
en el 2015 alcanz6 los 10.228 Ci, posiciona al reactor
RA-3 como el principal productor de radionticlidos en
Latinoamérica [49].

Por otra parte, el reactor experimental multipropdsito
RA-6 (1 MWt de potencia y flujo neutrénico de
10® n cm? s') ubicado en el Centro Atdémico
Bariloche, se utiliza exclusivamente para actividades
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de formacion de recursos humanos en diferentes
campos de la ciencia y la tecnologia nuclear, mediante
la realizaciéon de experimentos con neutrones que
incluyen la irradiacién, activaciéon de materiales
y producciéon a escala de laboratorio de algunos
radionuclidos [50].

En México, el tnico reactor nuclear disponible para este
tipo de aplicaciones se encuentra en el Centro Nuclear
“Dr. Nabor Carrillo Flores” del Instituto Nacional
de Investigaciones Nucleares (ININ), el TRIGA
Mark III (1 MWt de potencia y flujo neutrénico de
10" n cm? s?) [51], que produce grandes cantidades
de los siguientes radionuclidos: **Na, *?P, **Br, *'I, **Sm
y **Hg. En los tltimos afos se ha profundizado en la
investigacion de elementos radiolantanidos como *’Pm,
19ITh, Dy, '®Ho y ""Lu [52]. Hay que resaltar, que
el Sm se aprovecha para la produccion vy
comercializacién a nivel local y regional de dos
radiofarmacos, el *Sm-EDTMP que se utiliza como
paliativo del dolor generado por el cancer dseo y el
Sm-MH que se emplea para el tratamiento de la
artritis reumatoide [53].

Ademas de las aplicaciones médicas, los radionuclidos
se usan en investigacion, agricultura e industria, como
el caso del estudio realizado por Vizuet y col. [54], que
emplearon **Na,CO, (100 mCi) como radiotrazador
para la deteccion de fugas en varios ductos colectores
de agua de una planta embotelladora ubicada en Lerma
(Estado de México).

En Pert cuentan con el reactor nuclear de
experimentaciéon RP-10 (10 MWt y flujo neutrénico de
10" n cm? s!) ubicado en el Centro Nuclear RACSO
del Instituto Peruano de Energia Nuclear (IPEN) y la
Planta de Produccién de Radioisétopos, en donde se
producen a escala industrial los radionuclidos "I,
#mTe y 193Sm, que se emplean en la comercializacion
de radiofdrmacos para uso en diagnostico médico y
tratamientos oncoldgicos [55]. Algunos trabajos de
aplicacién de 'T'y *Tc en medicina y biologia, fueron
publicados por el IPEN en su Informe Cientifico y
Tecnoldgico del 2010 [56].

En Brasil, la producciéon de radiontuclidos inicia en
1963 en el reactor nuclear IEA-R1 (5 MW de potencia
térmica y flujo neutrénico de 10" n cm™? s) ubicado
en Sao Paulo. Los principales radionuclidos que se
producen son *Na, *?P, *S, *'Cr, “Co, *Br, "*'I, '**Sm,
2[r y *Hg, la mayoria para uso médico [21, 57];
siendo el *'I el de mayor producciéon con una cantidad
de aproximadamente 25 Ci/semana [58]. Otras
aplicaciones, incluyen el uso de radiotrazadores en la

industria, la agricultura y la investigacion.

En Chile, la Comisién Chilena de Energia Nuclear
(CCHEN) en sus instalaciones del Centro de Estudios
Nucleares La Reina, disponen del reactor nuclear
RECH-1 (5 MW vy flujo neutrénico de 10" n cm™
s'). La produccién de radionuclidos se orienta hacia
aplicaciones en medicina, industria, agricultura e
investigacion cientifica, siendo los siguientes los de
mayor demanda: *Na, **P, *'Cr, #Br, *Rb, *™Tc, "I,

19Sm y Ir [21].

Ademas, investigaciones realizadas por Chandia [59]
y Sierralta [60] demostraron la posibilidad de producir
'SF en el RECH-1 a partir de la irradiacion de blancos
de Li,CO, enriquecidos, cuyas reacciones nucleares
son °Li(n,a)*H y *O(H,n)"F; dicho radionuclido se
emplea para la marcacion del radiofarmaco [**F]-FDG,
utilizado para estudiar el metabolismo celular a nivel
cerebral, miocdrdico y tumoral. Por otra parte, en el
trabajo de Pinto y Godoy [61] irradiaron o6xidos de
holmio (Ho,O,, '“Ho al 100%) y lutecio (Lu,0O,, "*Lu
al 2,6%) en el reactor para producir '**Ho y *”’Lu de uso

médico.

Los reactores de Argentina, Brasil y Chile reportan
casi el 100% del tiempo de operacion dedicado a la
produccion de radiontclidos, el 66% en México y el 48%
en Pert. El niimero efectivo de horas de irradiacién no
exceden en ningun caso las 100 h semanales; Argentina
en un extremo con 90 h y Pert con 12 h semanales en

el otro extremo.



Tabla 3. Reactores para produccion de radionuclidos en Latinoamérica [41]

Pais Reactor Lugar Tipo Potencia Prin.le.r'fl fecha
(kW) criticidad
Argentina | RA-3 Buenos Aires Piscina/ Investigaciéon | 10.000 17/05/1967
Argentina | RA-6 Bariloche Piscina/ Investigacién | 1.000 23/09/1982
Brasil IEA-R1 Sao Paulo Piscina/ Investigaciéon | 5.000 16/09/1957
Brasil IPR-R1 Belo Horizonte | TRIGA Mark I 100 06/11/1960
Chile RECH-1 Santiago Piscina/ Investigaciéon | 5.000 13/10/1974
México TRIGA Mark IIT Ocoyoacac TRIGA Mark IIT 1.000 08/11/1968
Peru RP-10 Huarangal Piscina/ Investigaciéon | 10.000 30/11/1988

3

Finalmente, a partir de la recopilaciéon de informacion
realizada por el OIEA en el marco del Proyecto de
Cooperacion Técnica RLA/0/037 en el afio 2013, se
concluye que “los radioisdtopos producidos en los
reactores nucleares de Latinoamérica con mayor
volumen de demanda anual en la regién son, en orden
decreciente: Mo (77%), P'I (13%), “Ir (6%), ""Lu
(2%), °Sm (1%), *°Y (1%) I (<1%) y **P (<1%)”. En
tanto que, “la produccién regional solamente cubre
el 52% de la demanda de Mo, el 37% del "'I, el 96%
del *Sm vy, como maximo, el 23% del *’Ir y el 42%
del *Y” [45].

4. SITUACION EN COLOMBIA

Desde 1960 el pais se encuentra vinculado al OIEA? y
en 1965 inicid sus actividades nucleares con la puesta
a critico del Reactor Nuclear de Investigaciéon IAN-R1.
A partir de 1970 se inici6 la produccién de algunos
radionuclidos de gran aplicacion en diferentes campos
como la medicina, la investigacion, la hidrologia y la
industria, entre ellos *Na, *Br y 'Au como los mas
importantes, pero con el cierre del INEA en 1997 y
el apagado del Reactor JAN-R1 en 1998 [62], hasta la
fecha han dejado de producirse, con el consecuente
retraso tecnoldgico y la reduccion casi en su totalidad
del uso de radiotrazadores en nuestro pais. Se describe
a continuacion ese recorrido histoérico:

2 Ley 16 del 25 de septiembre de 1960 “por la cual se aprueba
el Estatuto del Organismo Internacional de Energia Atomica”,
suscrito por Colombia el 26 de octubre de 1956 en New York.

4.1. De 1965 a 1993

El 20 de enero de 1965, el Instituto de Asuntos
Nucleares (IAN) llevé a critico el reactor nuclear
de investigacion IAN-R1 a una potencia térmica de
10 kWt [63], reactor que fue donado a Colombia bajo el
programa “Atomos para la Paz” del presidente Dwight
Eisenhower de Estados Unidos. El reactor lo diseiid
y construyé la compania Lockheed Nuclear Products,
cuyo combustible del ntcleo original era del tipo MTR
(Material Testing Reactor) de alto enriquecimiento
(HEU, al 93% en 2*U). Este combustible estaba
dispuesto en una matriz de 4 x 4 elementos, rodeada a
su vez por 20 elementos reflectores de grafito, asi como
por otros 6 elementos de grafito con espacios circulares
para la irradiaciéon de muestras. El IAN-RI operd a
10 kWt hasta el 12 de junio de 1967, fecha en la cual
comenzod a operarse a 20 kWt [64]. En 1980 se aumentd
la potencia para operarlo a 30 kWt [65].

A partir de 1987 con la cooperacion del OIEA se llevd
a cabo un programa gradual de modernizacién del
reactor, el cual se inicié con la instalacion de nuevos
sistemas de monitoreo de la radiacion, cambio del
sistema de control y estudios detallados para aumentar
su potencia hasta un maximo de 1 MWt [66, 67]. Luego,
en 1992 el AN se restructurd y cambié su nombre a
Instituto de Ciencias Nucleares y Energias Alternativas
(INEA) [68].

En cuanto a la producciéon de radiondclidos en
Colombia, el primer acercamiento al tema lo llevé a
cabo en 1961 la radioquimica argentina Sonia Nassif,
quien en representacion del OIEA realiz varias charlas
en Bogota enfocadas a divulgar las aplicaciones de
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los radionuclidos como trazadores. Una vez entré en
operacion el Reactor IAN-R1 los primeros trabajos
con los que se empezd a estudiar la factibilidad de
produccién de algunos de ellos fueron los realizados
por Paez y Nassif [69], quienes hicieron una revision
de los principales métodos de la época y su adaptacion
a las condiciones operacionales del IAN-RI1, asi como
la recopilacién realizada por Toro y Munera [70]
sobre los diferentes métodos para producirlos en
reactores nucleares y tablas con sus correspondientes
actividades de saturacion (uCi/g), trabajo en el que se
establecié como valor de referencia para este reactor, un
flujo neutrénico promedio de 10" n cm? s para una
potencia de operacion de 20 kW, el cual concuerda con
el valor mencionado por Toro en su informe de 1972
[64].

Dado el bajo flujo neutrénico de este reactor, no fue
posible que el IAN ejecutara un programa intensivo de
produccién de radionuclidos, como lo hicieron otros
paises latinoamericanos desde finales de la década de
1960 e inicios de la de 1970, debido a que resultaba
inviable la produccién de la mayoria de radiontclidos
de uso médico frecuentemente utilizados en la época.
Por ejemplo, para producir tan solo 20 mCi de “'I se
necesitaba irradiar 100 g de diéxido de telurio (TeO,)
durante 90 horas continuas, lo que resultaba ser
sumamente peligroso e impractico [64].

A pesar de las limitaciones, el IAN realizd
continuamente desde 1970 la produccién de algunos
radionuclidos de vida media corta, como el *Na, #Br y
%8 Au, los cuales se utilizaban en la industria, hidrologia
e ingenieria en general, ademds pequenas cantidades de
2P en experimentos agricolas de invernadero [62, 71].
Adicionalmente, se hicieron pruebas en el IAN-R1 para
producir algunos radiontclidos de uso médico, como
por ejemplo la irradiaciéon de 6xido de molibdeno
natural (MoO,) para la obtencién de pequefias
cantidades de Mo empleadas en investigaciones
para evaluar la factibilidad de generar *™Tc. También
se irradiaron semillas de oro para implantacién
hipofisiaria de '**Au, que se llevo a cabo en el Instituto
Nacional de Cancerologia de Bogota [64, 72].

Es importante resaltar, que desde 1984, el IAN cred
el Fondo Especial de Radioisétopos, mediante el cual
se importaba P'I (cerca de 36 Ci/ailo) y generadores
de ®Mo/*™Tc (580 Ci/ano) para uso médico que se
distribuian internamente a unos 150 usuarios en todo
el pais (en 1987: 63% en Bogotd, 13% en Medellin y

9% Cali). El ' se dosificaba en la celda caliente del
Instituto y se comercializaba en presentaciones de
unidosis, mientras que el *"Tc se distribuia como
multidosis en estuches para marcacion (kits de cinco
viales). Adicionalmente, el IAN realiz6 la importaciéon
de fuentes radiactivas selladas, especialmente de 'Ir,
para utilizarlas en ensayos no destructivos en diversas
aplicaciones industriales [73, 74].

A continuacién se presentan algunos estudios
realizados en Colombia a partir de 1970 y hasta 1992,
sobre la utilizacion de radionuclidos producidos en el
IAN-R1, como radiotrazadores en diferentes campos
del conocimiento:

Hidrologia

La aplicacion de radiotrazadores en hidrologia se
inici6 en 1972, siendo el #Br el de mayor uso. Su
produccion llegé a ser tan alta que en 1987 alcanz6 una
actividad total de 12.200 mCi [73], la mds alta para un
radiontclido producido en el IAN-RI. Los estudios
hidroldégicos que se llevaron a cabo en esta época, se
realizaron en rios, represas, mares y aguas subterraneas,
con el proposito de evaluar parametros hidraulicos
como fugas, filtraciones, tiempos de transito, tiempos
de residencia y aforos, pardmetros hidrogeoldgicos
como porosidad, permeabilidad y transmisibilidad
[75].

Cabe destacar el estudio realizado por Plata y col. [76],
en el cual el IAN y la empresa de servicios publicos
EMPOISLAS, ante el grave problema de abastecimiento
de agua potable en la isla de San Andrés, emprendieron
el estudio del comportamiento del acuifero karstico
ubicado en la isla, para lo cual emplearon #Br con
el fin de determinar parametros hidrogeoldgicos,
sitios de recarga, tiempos de residencia, estudios de
la intrusién salina, porosidad y transmisibilidad de
dicho acuifero.

Enotros estudios, realizados por Sanchez y col., se utiliz6
el radiotrazador NH,*Br para localizar posibles fugas
en los embalses de Tominé y Chingaza (departamento
de Cundinamarca) [77, 78]. Este radiotrazador también
se us6 para evaluar tiempos de transito y coeficientes
de dispersién de algunos rios importantes como el
Suarez y el Fonce en el departamento de Santander, el
rio Cabrera en Huila y Tolima [79], el rio Bogota y sus
afluentes en Cundinamarca y el rio Magdalena en su
paso por los departamentos del Tolima y Cundinamarca
(73, 75].



Agricultura

El P se utilizo para la marcaciéon de fertilizantes
fosforados en el estudio de diversos cultivos de interés
nacional. Para ello, el rea de aplicaciones en agricultura
del TAN contaba con un laboratorio de radionuclidos
en donde se preparaban soluciones de *?P, *Fe y ®Zn,
cuya radiacion - emitida se media en un contador de
centelleo liquido [75].

Se resaltan los estudios realizados en cultivos de
papa (Solanum tuberosum L) situados en Chocontd
(Cundinamarca), para evaluar la influencia de la
época de aplicacién del **P-Superfosfato triple, en la
eficiencia de fertilizaciéon y productividad de la papa
[80], asi como los realizados con la variedad Pardo
Pastusa en un suelo volcanico ubicado en la Granja
de Experimentacién e Investigaciones Agricolas de
Obonuco en Pasto (Narifio), como parte de un trabajo
conjunto con el Instituto Colombiano Agropecuario
(ICA), investigacion en la que se compararon diferentes
dosis y formas de aplicaciéon de foésforo al utilizar
superfosfato triple marcado con *P, para luego evaluar
la eficiencia de fertilizantes fosforados y su influencia
en el desarrollo radicular [81].

Igualmente, se realizaron experimentos en cultivos de
arroz ubicados en el Centro Regional de Investigaciones
Agricolas del ICA en El Espinal (Tolima), para evaluar
la actividad radicular de la variedad de arroz (Oriza
Sativa, L) por la absorciéon de **P y "N a diferentes
distancias y profundidades de la planta (5, 10 y 15 cm)
[81], asi como en cultivos de trigo la variedad Bonza 63
en el Centro Regional de Investigacion San Jorge del ICA
en Soacha (Cundinamarca), en donde se determiné la
eficiencia de varias fuentes naturales de fosforo usadas
como fertilizantes por los agricultores [73].

Industria

Aunque este tipo de aplicaciones estaban limitadas
por la baja actividad especifica alcanzada al irradiar los
blancos en el reactor IAN-R1, en 1984 se produjeron
860 mCi de oro radiactivo (**Au) para su utilizacién
como radiotrazador en la industria petrolera [81]; en
1987 dicha produccion ascendié a 3.315 mCi [72]. El
¥8Au producido se utilizaba para marcar compuestos
quimicos solubles en agua y en petréleo, los cuales
en esa época tuvieron una alta demanda por parte de
grandes compaiiias de exploraciéon petrolera como
GO International, Wellex Corp., Halliburton, Western
Atlas International y Core Laboratories [82]. Dicho

radionuclido empez6 a producirse para aplicaciones en
la industria petrolera a partir de 1970 [83] y se produjo
continuamente hasta 1992 [62], siendo la investigacion
desarrollada por Martinez y Rodriguez [84], una de las
ultimas realizadas en este campo. En ella, se sintetizé un
complejo marcado con '**Au miscible en hidrocarburos
para su utilizacién en la recuperaciéon primaria y
secundaria de petrdleo.

También se utilizd el *Br como radiotrazador en
trabajos conjuntos del IAN con la Empresa Colombiana
de Petréleos (Ecopetrol) en 1985, con el propdsito
de detectar fugas en un depdsito de agua contra
incendio en la planta de producciéon de Facatativa
(Cundinamarca) [79].

4.2.De 1994 a 1998

En 1994, el OIEA y el INEA suscribieron un contrato
tripartito con General Atomics para realizar una
conversion del combustible nuclear del IAN-R1 de HEU
a LEU [4], que incluia la fabricacién de los conjuntos
de combustible tipo TRIGA (Training, Research,
Isotopes, General Atomics) con LEU (19,7%, de bajo
enriquecimiento en **U) para reemplazar los conjuntos
originales de placas de combustible tipo MTR HEU,
capacitacion de los operadores, aumento de la potencia
del reactor a 100 kWt, modernizacién de los sistemas de
control y sistemas auxiliares.

Finalmente el nuevo ntcleo se entregd oficialmente en
1997, con la capacidad de operar a una potencia no-
minal de 100 kWt. Este nucleo estd conformado por 8
grupos de combustible TRIGA estandar, con 3 barras
de combustible cada uno y un tubo guia para las barras
de control; su reflector radial consta de 20 elementos
de grafito, 6 de los cuales se utilizan como posiciones
para la irradiacién de muestras [85]. Esta nueva confi-
guracion fue puesta a critico con éxito el 29 de agosto
de 1997 [68] y operado con una licencia parcial de fun-
cionamiento hasta el 31 de marzo de 1998, fecha en la
cual fue puesto en condicién de parada prolongada por
término indefinido [86], situacion debida a la liquida-
cion del INEA en 1997 y su cierre definitivo en 1998.

4.3. De 1999 a 2016

Desde el cierre de dicho Instituto la utilizacion
de radiotrazadores en la industria, hidrologia e
investigaciones en general se redujo casi en su
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totalidad, siendo el "*'I el tinico que se sigue empleando
esporadicamente en aplicaciones industriales. Esto
se debe principalmente a que gracias a su vida media
relativamente prolongada (t,, = 8,04 d), es posible
utilizarlo sin pérdidas considerables de actividad, luego
del tiempo que toma su transporte aéreo desde el pais de
produccion, los tramites de importacion y el transporte
hasta su sitio de aplicacion.

En 1999 el Gobierno nacional le asigné al Instituto
Colombiano de Geologia y Mineria (Ingeominas), la
responsabilidad de operar el Reactor Nuclear IAN-R1
y sus facilidades, quien en su momento se encargd de
su mantenimiento y el aseguramiento de la condicién
de parada prolongada. En el 2005, el Gobierno decidié
reactivar el reactor bajo la supervision técnica del OIEA,
alcanzando criticidad el 21 de octubre de ese afo, con
una operacion inicial a 100 W durante una hora y en los
dias posteriores incrementandose su potencia hasta 30
kW [87]. Desde entonces, el IAN-R1 ha tenido licencias
de operaciony autorizaciones especiales otorgadas porla
Autoridad Reguladora Nuclear del Ministerio de Minas
y Energia, enfocandose principalmente en actividades
de entrenamiento de personal, caracterizacion de
flujo neutrénico e irradiacion de muestras para
analisis por activacién neutrénica y dataciéon por
huellas de fision.

Pese a que desde 1992 han dejado de producirse
radiotrazadores en el IAN-R1, se han realizado
importantes esfuerzos por reactivar la investigacion
en este campo, como los trabajos conjuntos realizados
entre Ingeominas y la Universidad Distrital Francisco
José de Caldas del 2006 al 2008, periodo en que se
lograron sintetizar tres radiotrazadores de ®Au. Estos
se produjeron con una fuente isotépica de neutrones
de *'Am-Be (flujo neutrénico de 10° n cm™ s™); en
estos trabajos se sintetizaron el sulfitoaurato de sodio,
Na,"*Au(S0,),, soluble en agua para su utilizacién en
aplicaciones hidroldgicas [88], asi como los complejos
organicos marcados con 'Au, cloruro 4urico de
trioctil y tridodecilamina, los cuales son miscibles en
petréleo y con aplicaciones en el perfilaje de pozos y
la recuperaciéon secundaria de petrdleo [35]. Estos
trabajos fueron proyectados como una alternativa
para el entrenamiento del personal en el campo de la
produccién de radiontclidos y la sintesis radioquimica.

En la actualidad, el Servicio Geoldgico Colombiano
(anteriormente Ingeominas), cuenta con infraestructura
y personal técnico especializado necesario para

reactivar la investigacion bdsica en este tema. Se
dispone de los blancos para la produccién de *Na, “Cu,
82Br, 1'La y ®Au (de acuerdo con la informacién de la
Tabla 1), dos sistemas neumaticos para la irradiacion
de blancos tanto en la periferia como en el interior
del nucleo del Reactor IAN-R1, una celda caliente
con telemanipuladores para el manejo de material
radiactivo, una cabina de extraccién con blindaje de
plomo, blindajes mdviles, sistemas de espectrometria
gamma de alta y baja resolucién, GeHp y Nal(Tl), asi
como equipos basicos para el monitoreo de niveles
de radiacién y contaminacién superficial. Si bien es
posible reactivar esta linea de investigaciéon con los
recursos disponibles actualmente, para lograr una
produccion de radionuclidos a gran escala, se requiere
una inversion considerable para la construccion de
una planta piloto para sintesis de radiotrazadores que
cumpla con las condiciones minimas establecidas
por el OIEA [89, 90], asi como la ampliacion del
tiempo de operaciéon diaria del reactor con el fin
de alcanzar las actividades especificas necesarias
para la mayoria de aplicaciones relacionadas en el
presente trabajo.

4.4, Discusion final

En reactores nucleares de bajo flujo neutrénico (< 10*n
cm? s') como lo es el IAN-RI, la fluencia disponible
también suele ser baja debido a que el reactor solamente
se opera durante un turno (9 h/dia, como maximo).
Debido a esto, el tiempo de desplazamiento hacia el sitio
de aplicacion del radiotrazador, limita la produccion de
radiontclidos de vida media corta, incluso si se logra
la actividad de saturacién, ya que debido a su rapida
desintegracion se deben aplicar rapidamente. Segun el
OIEA [9,10], parareactores con este tipo delimitaciones,
los radiontclidos generalmente se producen a peticion
de usuarios locales, como #Na, *P, #'Ar, **Mn, “Cu, *Br
y '®Au; aunque no se debe descartar la realizacion de
investigacion basica, mediante irradiaciéon de blancos
enriquecidos de ®Mo, asi como la producciéon de bajas
actividades de otros radionuclidos de vida media mas
larga para usarlos con fines de investigacién, como por
ejemplo 9Co, 5'Cr, 92Ir, 177Lu, “Mo, *Re, S, 1Sm, Y
Y 169Yb‘

Lo mas importante, es necesaria la vinculacién
del talento humano multiprofesional estable, con
conocimientos profundos y experiencia en fisica



nuclear, radioquimica, radiofarmacia, radiogeologia,

proteccion radioldgica y ultimamente en radiobiologia,
pues la formaciéon de expertos en el campo nuclear
es un proceso que requiere un tiempo considerable,
para que ese grupo interdisciplinario, amante de la
investigacion y sus aplicaciones, se encargue de hacer
realidad el propdsito de reactivar la produccion de
radiondclidos en el reactor colombiano y fomentar el
uso de los radiotrazadores en los diferentes campos del

conocimiento.

5. CONCLUSIONES

Los radionuclidos se utilizan ampliamente a nivel
mundial en diversas aplicaciones, siendo la medicina el
campo que demanda la mayor parte de la produccion,
especialmente de Mo y de "'I .

En Latinoamérica solamente cinco paises cuentan
actualmente con las facilidades necesarias para la
produccién de radionudclidos a gran escala; siendo
el reactor nuclear RA-3 de Argentina el principal
productor en la region.

Con base en los argumentos expuestos en esta revision
sobre la producciéon de radiontclidos en el Reactor
IAN-R1 en la época del IAN y del INEA, y dadas
las nuevas condiciones de potencia y facilidades de
irradiaciéon de blancos dentro del nucleo, es posible
retomar dicha produccién e intentar mediante
investigacion, la posibilidad de obtener nuevos
radionuclidos que permitan ampliar las posibilidades
de aplicacion en diferentes campos del conocimiento,
teniendo en cuenta en todo momento que los reactores
tipo TRIGA, debido a su poder limitado, solo pueden
producir radionuclidos con una vida media corta de
algunas horas y maximo de unos pocos dias.
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Resumen

En este trabajo se miden los parametros de relacion de flujo neutrénico térmico a epitérmico (f) y
flujo neutrénico térmico (®,,) (asumiendo a = 0), para la posicién de irradiacion (G3-G4) en la per-
iferia del nicleo del Reactor Nuclear de Investigacion IAN-R1 del Servicio Geoldgico Colombiano.
Esta medicidn se realizo a partir de las actividades inducidas por reacciones de captura neutrdnica
(n, y), en 4 réplicas de dos suelos de referencia, las cuales fueron irradiadas en conjunto con mon-
itores de Al-Au. Para los suelos de referencia, se consideraron cuatro reacciones de captura para
isétopos de elementos de fraccion de masa certificada y con comportamiento 1/v para la variacién
de la seccién eficaz en el rango de energia correspondiente a neutrones térmicos. Se encontrd un
valor promedio de 33 para el parametro f, en las 8 posiciones del contenedor en donde se ubicaron
los suelos de referencia (CV = 9%), valor que es comparable con mediciones realizadas en canales
de irradiacion en la periferia de reactores tipo TRIGA. Elflujo neutrénico térmico promedio deter-
minado para las 8 posiciones del contenedor fuede 1,5x10" ncm?s™* (CV =4 %).

Palabras clave: Analisis por Activacién Neutrénica Instrumental, Flujo Neutrénico, Espec-
trometria Gamma, Parametros de Flujo de Neutrones (f, a).

Abstract

In this paper, the parameters thermal to epithermal neutron flux ratio (f) and thermal neutron
flux (¢,;) are estimated (assuming a = 0) for the periphery irradiation positions (G3-G4) avail-
able at Nuclear Research Reactor IAN-R1 that belongs to the Colombian Geological Survey. This
estimation was performed by measuring the induced activity, from neutron capture reactions (n,
y) in two reference soils, which were irradiated (n = 4) together with Al-Au monitors. Four refer-
ence capture reactions were considered in soils, which involve isotopes of elements with certified
mass fraction and 1/v behavior for cross section variation in the range of thermal neutron energy.
An average value of 33 (CV = 9%) for f was found, considering 8 positions in the irradiation con-
tainer; this value is comparable with measurements reported for periphery irradiation channels
of TRIGA type reactors. The average thermal neutron flux determined for the 8 position of the
container resulted in 1,5x10" ncm2s! (CV =4 %).

Keywords: Instrumental Neutron Activation Analysis, validation, gamma spectrometry, neutron
flux parameters (f, a).
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1. INTRODUCCION

El flujo de neutrones en las diferentes posiciones de
irradiacién de un Reactor Nuclear de Investigacion
se encuentra caracterizado por 2 parametros
principales. El primero, conocido como f, se define
como la relacién entre el flujo neutrénico térmico
a epitérmico (¢,/¢,,); el segundo, se conoce
como el parametro a, el cual mide la desviacién
del comportamiento 1/E para los neutrones en la
region epitérmica del espectro de neutrones [1, 2].
La determinacidn de estos 2 parametros, involucra la
calibracion del canal de irradiacion.

En la literatura se encuentran 3 metodologias basicas
para la calibraciéon experimental de los canales de
irradiacion: 1) el método de relacion de cadmio
multi-monitor, 2) el método de tres monitores no
cubiertos (tipicamente '7Au, *Zr), y 3) el método
de multimonitor cubierto con Cd [1, 3-5]. Aunque
otras alternativas también han sido exploradas
como el uso de un sistema multimonitor de (Au, Cr,
Mo) [6]. Cada una de estas metodologias, implica
la irradiaciéon de sistemas de multiples monitores
y estrictas rutinas de medicién, con el fin de
obtener la menor incertidumbre en la estadistica
de conteo.

La importancia de la calibraciéon de los canales de
irradiacion reside en que el desarrollo de métodos
avanzados de calibracién para el Andlisis por
Activacién Neutronica, como Koap T€quiere de
la determinacién experimental de f y a. Por otra
parte, el conocimiento de estos parametros, permite
establecer, las posibles aplicaciones que se pueden
desarrollar en determinado canal de irradiacién (ej.
Analisis por Activacion Neutrénica Instrumental-
INAA, Analisis por Activacién Neutrénica con
neutrones epitérmicos-ENAA, Huellas de Fision-
FT y Conteo de Neutrones Retardados-DNC, entre
otros) [7].

Para el caso del Reactor Nuclear IAN-R1 colombiano,
se han realizado experimentos para la determinacion
del flujo térmico y su distribucién axial, mediante el

uso de una sonda auto energizada de Vanadio (Self
Powered Neutron Detector, SPND), en las posiciones
de irradiacion in core, en los elementos reflectores
de grafito y en la posicion de irradiacién en periferia
[8]. El flujo neutrénico maximo determinado en este
trabajo, se encontré en los canales in core, con un

valor cercano a 7,8x10"' n cm™s".

Finalmente, en el presente trabajo se realizé la
determinacién preliminar de los parametros f y
®,, suponiendo, como primera aproximacion, un
valor de o = 0. Con esta premisa, es posible realizar
el calculo, mediante la mediciéon de la actividad
inducida en suelos de referencia, irradiados en
conjunto con monitores de Al-Au, en la posicién de
irradiacién en periferia del IAN-R1.

2. DESCRIPCION DEL METODO

2.1. Modelo Empleado

Con el fin de relacionar la actividad inducida en
los materiales irradiados por reacciones de captura
de neutrones, con el principio fisico del proceso
de Activacion Neutronica, se empled el modelo
matematico descrito en la Ec. 1 [2].

Pardmetros nucleares como I, (&) y 0,, se encuentran
disponibles en la literatura [9, 10]. Durante el andlisis
de los materiales sometidos a irradiacion, es posible
determinar experimentalmente los valores de A, ¢, ¢,
mientras que, los valores de N, son determinados a
partdr de las fracciones de masa certificada. Por lo tanto,
permanecen como incégnitas los valores de fy @,,.

A=NA=®, 0, N, (1-¢™)e Ma 1

Esta ecuacion involucra los parametros descritos en la
Tabla 1.

SERVICIO
GEOLOGICO
COLOMBIANO
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Tabla 1. Descripcion de los parametros considerados
en la Ecuacion 1

Parametro Descripcion
A Actividad inducida
£ Tiempo de irradiacion
t, Tiempo de decaimiento
[0 Flujo de neutrones térmicos
1, (a . ,
0,70y, (1+ M ) Seccidn eficaz efectiva
*.
o f
0y, Seccién eficaz térmica
I () Integral de resonancia
Relacién de flujo térmico a
J=b 4/ Pepi e
epitérmico
N Ncleos radiactivos formados
N Ntmero de nicleos Target al
? inicio

Al tener 2 incégnitas, se necesita la medicion de
la actividad inducida en 2 materiales de contenido
en fraccion de masa conocido. En este trabajo, se
emplearon 8 parejas conformadas por un suelo de
referencia (NIST 2709a o NIST 2711a) con un monitor
de Al-Au 0,1 % (referencia IRMM 530R).

En el caso de la matriz de suelo, es posible la medicién
de varios radionuclidos formados por las reacciones de
captura de neutrones. En el célculo se seleccionaron
aquellos radionuclidos formados a partir de elementos
con fraccion en masa certificada y de nuclidos con claro
comportamiento I/v para la seccion eficaz de captura
de neutrones térmicos. De acuerdo con lo anterior la
Tabla 2 presenta las reacciones de captura de neutrones
consideradas.

Tabla 2. Reacciones de captura consideradas y datos
nucleares usados en las estimaciones [10]

Reaccién oy, (b) L, (b)
#Sc (n, y) *Sc 27,2 12,0
*Cr (n, y) *'Cr 15,9 7,8
Fe (n, y) *Fe 1,30 1,7
¥Co (n, y) ®Co 37,18 75,9

2.2. Materiales Irradiados

Para este trabajo se tomaron 4 porciones analiticas de un
gramo de los suelos de referencia NIST 2711a (Montana

II Soil) y NIST 2709a (San Joaquin Soil). Las muestras
fueron acondicionadas en viales de polietileno de 3,4 cm’.
A cada vial se adhiri6 aproximadamente 5 mg de monitor
de Al-Au 0,1% en forma de lamina (ver Figura 1).

Los viales acondicionados con muestra de suelo
y monitor, fueron ubicados en la gradilla para su
irradiacion, acorde a lo mostrado en la Figura 2.

Figura 1. Acondicionamiento en el vial de los suelos
y el monitor

14,50 mm

F1,50 mm
o !

.f 1,00 mm

Vial 3,4 cm? . Muestra de suelo . Monior Al-Au 0.1% (5 mg)

33,80 mm

Figura 2. Ubicacion de los viales en el contenedor
de gradilla

TR TTEEE
R s

NIST 2709a Muestras WEPAL

2.3. Irradiacion de los Materiales

La activacion de los suelos de referencia y los monitores
de flujo se realizd en el Reactor Nuclear de Investigacion
IAN-R1 (Bogota, Colombia) en la posicion de periferia
(G3-G4) (ver Figura 3). Para esta posicion se han
estimado, en trabajos anteriores, flujos neutrénicos del
orden de 10" n cm™s™.

Figura 3. Diagrama del nticleo del reactor IAN-R1

Elemento reflector
de grafito

Canal de irradiacion
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Barra de combustible
triga
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2.4. Medicion de la Actividad Inducida mediante Es-
pectrometria Gamma

Con el fin de determinar la actividad inducida en los
suelos de referencia, para radionuclidos de vida media
larga, se realiz6 la medicion por espectrometria gamma
luego de 3 meses de decaimiento, empleando una
geometria de 130,82 mm (distancia fuente-detector). El
tiempo de conteo fue de 5 horas. Para estas mediciones
se emple6 un espectrometro gamma Canberra©
modelo GC 7020, el cual cuenta con el software Genie
2000 (versiéon 3.3 Canberra®) y analizador digital de
sefial tipo LYNX.

Por otra parte, los monitores de Al-Au fueron leidos
después de 7 dias de decaimiento, empleando una
geometria de 112,41 mm. El tiempo de conteo empleado
fue de 30 minutos y se utilizo, para estas mediciones,
un espectrometro gamma Canberra® modelo GC 3018,
con analizador digital de sefial tipo LYNX. En este caso
la senal de interés corresponde al fotépico de 411,8 keV.

La calibraciéon por eficiencia de los sistemas de
espectrometria se realizd, mediante la medicién de
fuentes puntuales (de actividad certificada CMI Czech
Metrology Institute), en las geometrias establecidas
para la lectura de monitores y suelos de referencia. Las
fuentes puntuales de referencia incluyeron los siguientes
radionuclidos: #Na, ®Co, **Cs, **Ba 'y ¥Co.

3. RESULTADOS Y ANALISIS

3.1. Uso de la Ecuacion 1 para la determinacion
de @,

Como se menciond en la descripciéon del modelo,
es posible relacionar la actividad inducida en los
monitores de Al-Au y en los suelos de referencia con los
parametros [y, mediante las Ec. 2y 3.

I
Apy = PepOenau(1 + ﬁ)’\(odufl = E_A“t‘)e_l‘"t‘m“
Othau *

2)

Wasy(1 - e-ti)e e

Ios
Asj = PunOhsi(1 + — ’; 7

O'thsj

3)

Donde A, es la actividad del **Au después de cierto
tiempo de decaimiento ¢, , y Ay es la actividad del
radionuclido j formado en la irradiacion del suelo de

referencia después de un tiempo de decaimiento ¢ asy
Resolviendo para el flujo térmico (®,), las Ec. 2 y 3,
y teniendo en cuenta la definiciéon del parametro f, es
posible obtener:

(I osj * Apu _ | Py As;)
NDS Au NDS sj (4)

a (Tosj * Fthau — Toau * Ornsj)

Pin

Donde NSD es un factor que incluye, el ndmero de
atomos blancos, el factor de saturacion, y el factor de
decaimiento.

Como para los suelos de referencia se incluyeron 4
reacciones de captura, es posible estimar 4 valores de
®,, v f para cada pareja suelo-monitor.

3.2. Actividad determinada en los Suelos de Refe-
rencia

Las Figuras 4 y 5 muestran las actividades determinadas
para los radionuclidos considerados en los suelos de
referencia.

Figura 4. Actividad especifica determinada para el

suelo NIST SRM 2711a
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Figura 5. Actividad especifica determinada para el

suelo NIST SRM 2709a
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Para un mismo suelo, se observé baja variacion en la
actividad especifica determinada, tal como se esperaba
para un material homogéneo y radiontclidos de vida
larga. Dentro de las diferentes réplicas se obtuvieron
coeficientes de variacién entre el 2 y 10 %, lo que
puede ser explicado por la variacion en el suelo de la
fraccién en masa de los elementos considerados, y por
la variacion espacial del flujo neutrénico dentro del
contenedor de irradiacion.

3.3. Valores Estimados de fy @,

La Tabla 3 muestra los valores estimados de fy ¢,, para
la primera réplica del suelo NIST 2711a-Monitor Al-
Au, empleando en calculo una reaccién (n, y) diferente.

Tabla 3. Valores estimados para f y flujo térmico
para la primer réplica del suelo

Nist 2711a
Elemento  Blanco Producto by, (cm?s™) £ U (k=2) F
Sc Sc 4S¢ (1,56 £ 0,07) x10" 32
Cr *Cr SICr (1,6 £0,4) x 10" 34
Fe Fe *Fe (1,7+0,1) x 10" 40
Co *Co “Co (1,6 £0,1) x 10 38
Promedio (1,6 +0,2) x 10" 36
CV (%) 3 10

En la Tabla 3, se observa un baja variacién para el valor
de flujo térmico estimado, causado por el efecto de
usar una reaccion (n, y) diferente (3%). Tipicamente,
esta variacion para el resto de los suelos considerados
estuvo entre el 2 y 11 %. Para el caso del parametro f,
la variacién por el cambio de la reaccién considerada,
resulté entre el 10 y 27% en CV. Con el objetivo de
observar la tendencia en los valores de estos parametros
y su variacién en el contenedor de irradiacion, se
reporta para cada posicion del contenedor, el promedio
de los parametros estimados a partir de 3 reacciones de
captura consideradas, ya que como muestra la tabla 3 el
valor estimado a partir de la reaccion del *°Cr, presenta
una alta incertidumbre, debido a gran variacién de este
elemento en el suelo de referencia.

La Figura 6 muestra los valores promedio de fy ¢,,, para
las 8 posiciones del contenedor de irradiacion. Segun
estos resultados, se puede plantear que el promedio de
flujo térmico para la posicion de irradiacion en periferia
(G3-G4 figura 3) es de 1,5x10" n cm™s™ (CV 4 %). De

manera similar en promedio f tendria un valor de 33
(CV =9 %). Como se menciond anteriormente, Sarta y
colaboradores [8], informaron para las posiciones C4 y
D4 un maximo de flujo de 7,8x10'" n cm™s”', mientras
que mediciones recientes realizadas por Sandoval
y colaboradores, usando la misma metodologia de
Sarta, encontraron para la posiciéon G3-G4, valores de
2,5 x10" n cm™s™. Si bien existe una diferencia entre
los valores de flujo neutrénico térmico estimados en
el presente trabajo y lo reportado mediante medicion
directa con sonda de Vanadio SPND, hay que tener en
consideracion que, las variaciones pueden producirse
como consecuencia de diferencias enlos procedimientos
de calibraciéon empleados en cada metodologia, y las
suposiciones de partida de cada modelo de medicién.

Figura 6. Valores promedio de fy @, estimados en
las posiciones del contenedor tipo gradilla

®th = (1,5+0,2) x 10" cm?s?; f = 34
®th = (1,5+0,2) x 10" cm?s?; f = 31
Oth = (1,6 +0,2) x 10" cm?s!; f = 36 —=—
®th = (1,5+0,2) x 10" cm?s?; f = 30

= e |

EeEma

NIST 2711a NIST 2709a muestras WEPAL
®th = (1,5+0,2) x 10" cm?s?; f = 37
®th = (1,6 +0,2) x 10" cm?s?; f = 39
Oth = (1,5+0,2) x 10" cm?s?; f = 33 -«
Oth = (1,4+0,2) x 10" cm?s?; f = 33

]

Los resultados anteriores incentivan la realizacion
de experimentos rigurosos para la calibracion de los
canales de irradiaciéon del JAN-R1 mediante el uso
de metodologias estandar [1, 11], indicando que los
resultados obtenidos en este trabajo pueden usarse
como orientadores de los posibles valores a obtenerse
en experimentos elaborados de calibracion de canales
de irradiacién.

Finalmente, comparando los valores estimados de ¢,; y
de fen el presente trabajo, con los requerimientos para
el desarrollo de la técnica de Analisis por Activacion
Neutrénica en el canal de irradiaciéon de periferia del
IAN-R1 [7], es posible argumentar que este canal, es
adecuado para el desarrollo de INAA, aunque debe
propenderse por migrar a un canal que proporcione un



flujo térmico mas alto, con el fin de obtener una mejor
sensibilidad en el andlisis de elementos traza. En cuanto

al valor de f, se debe mantener un valor minimo de 10,
para favorecer la activacion por la captura de neutrones
térmicos. Segun lo anterior, si en G3-G4 se tiene un
valor de 33 se puede suponer que en la fila F se alcance
un valor mayor a 10 y se pueda desarrollar INAA en
estos canales.

4. CONCLUSIONES

En este trabajo se presentd una primera aproximacion
hacia la determinacién de los parametros de flujo de
neutrones térmico (®P,) y relacién de flujo térmico
a epitérmico (f), para la posicién de irradiacién en la
periferia del nucleo del reactor IAN-RI. Se encontr6
un flujo de neutrones térmico del orden de 1,5x10"
n cm?s?, lo que sitda a este canal de irradiacién, en
el requerimiento minimo para el desarrollo de la
activacion neutrdnica instrumental (INAA). El valor
del pardmetro f se estimd en 33, lo que indica que en
esta posicion se presenta una buena termalizaciéon de
los neutrones. Esto ultimo plantea la posibilidad de que
las posiciones de irradiacion de los reflectores de grafito
se constituyan en el mejor canal para el desarrollo de
INAA.
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Montaje para la determinacion in situ por espectrometria gamma de
descargas liquidas de ***| en servicios de terapia

A setup for in situ measurements of liquid discharges of **!| by gamma
spectrometry in radiotherapy services
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Resumen

En este trabajo se presenta una alternativa para la determinacion de la actividad descargada de **'I
en los vertimientos de las instalaciones de medicina nuclear que realizan terapia. Se desarrolla un
montaje para la determinacion in situ de descargas liquidas de *'I mediante la técnica de espec-
trometria gamma de alta resolucion utilizando un detector de germanio hiperpuro. El montaje
construido simuld las condiciones reales de descarga en una instalacion, con el propdsito de poner
apunto el sistema de medida empleado, determinando los parametros de eficiencia, incertidumbre
y limite de deteccion.

Palabras clave: '*'I, Descargas radiactivas, Detector de GeHp, Yodo, Espectrometria Gamma in
situ

Abstract

This paper presents an alternative for determining the activity discharged "*'I in the dumping of
nuclear medicine facilities that perform therapy, a mount for the in situ determination of liquid
discharges of *'I by spectrometry technique developed gamma high resolution using hyperpure
germanium detector. The assembly constructed simulated actual discharge conditions in an
installation, in order to fine-tune the measurement system used, determining the parameters of
efficiency, uncertainty and detection limit.

Key words: *'I, Radioactive discharges, HpGe Detector, Iodine, in situ gamma-ray spectrometry

1. INTRODUCCION

30

Elempleo de compuestos radiactivos enlamedicinaesde
amplio uso para el diagndstico y tratamiento de muchas
enfermedades. En Colombia, la medicina nuclear se
inici6 en 1955 con la aplicacién de yodo-131 (**'I) [1],
el cual es ampliamente empleado a nivel mundial [2-3],
donde se administran actividades terapéuticas que van
desde 800 a 6000 MBq, dependiendo de la enfermedad
a tratar [4]. Estos valores son muy superiores a los
usados en diagnoéstico, y por tanto representan un
riesgo radioldgico significativo.

Delaactividad total de ' administrada a un paciente
en un tratamiento, entre el 70 y el 90% se elimina por
la orina en las primeras 48 horas. En la actualidad
las instalaciones que usan este radionuclido en
pacientes, con fines de terapia, mantienen a las
personas hospitalizadas en cuartos que han sido
disefiados para dirigir la orina a sistemas de manejo
de vertimientos [5-6], donde se deben retener los
liquidos hasta que alcancen niveles de radiactividad
por debajo de los limites autorizados [7].



Las instalaciones generadoras de vertimientos deben
medir la magnitud de las descargas radiactivas
de "'I con el fin de verificar que no se superen los
limites establecidos en la normatividad de cada pais.
De acuerdo a la Resoluciéon 4 1178 del Ministerio
de Minas y Energia de Colombia [7-8], la cantidad
limite de vertido liquido a masas de agua para "'l
es de 1 x 107 Bq/afio. La medicién de las descargas
radiactivas de 'l requiere equipos con la capacidad
de medir radiacion gamma en bajas concentraciones
(del orden de 1 x 10? Bq/l), por esta razon usualmente
se emplean metodologias de muestreo y medicién
en laboratorio [9-10]. Debido a los requisitos
regulatorios relacionados con estas descargas, cada
instalacion debe contar con un sistema para el
manejo adecuado de los vertimientos, que ademds de
representar un riesgo radioldgico, implica también
un riesgo bioldgico.

La alternativa de determinar la concentraciéon
radiactiva de "I in situ ofrece ventajas técnicas y
de seguridad sobre una metodologia que implique
el muestreo y posterior analisis en laboratorio [11],
entre las que sobresalen:

® No hay contacto fisico de los vertimientos con el
equipo de medida ni es necesaria la manipulaciéon
de muestras radiactivas, que ademas presentan
riesgos biologicos.

® Los resultados se obtienen en forma inmediata
en el lugar de medicién, obviando los tiempos
generalmente largos de las mediciones de
laboratorio.

® No se generan desechos radiactivos adicionales a
nivel de laboratorio por cuanto no es necesaria la
manipulacion de muestras.

Con base en lo expuesto anteriormente, el propdsito
de este trabajo consiste en diseflar un montaje
experimental para la determinaciéon in situ de
descargas liquidas de "*'I, con miras a su posterior
implementacién dentro de un protocolo en servicios
de terapia. En el contexto actual es relevante
contar con una alternativa técnica de evaluacion
de vertimientos que sea de facil implementacion
manteniendo criterios de trazabilidad metroldgica y
la capacidad de dar resultados con incertidumbre y
limites de deteccion suficientemente bajos para ser
aplicable en la practica.

2. METODOLOGIA

2.1. Equipo de espectrometria gamma

El trabajo experimental se desarrollé en la Instalacion
Centralizada para la Gestiéon de Desechos Radiactivos
perteneciente al Servicio Geoldgico Colombiano.
El equipo usado en la investigacién es un sistema
portatil de espectrometria gamma de alta resolucién
con detector de germanio hiperpuro (GeHp), el cual
tiene una eficiencia relativa del 10% en la energia de
1,33 MeV. En la Tabla 1 se presentan las principales
especificaciones del equipo:

Tabla 1. Especificaciones del sistema de espectrome-
tria portatil [12]

SERVICIO
GEOLOGICO
COLOMBIANO

Especificaciéon Valor
Marca Canberra
Modelo del detector GLO0515
Multicanal MCA-527

Area: 500 mm?

Dimensiones del detector
Espesor: 15 mm

Autonomia del criostato 22h
Intervalo energético > 5keV
Resolucion para 122 keV | 0,55 keV

El ®'I es un radionuclido con periodo de semi-
desintegracion de 8,02 dias [13] es emisor beta y
gamma. Las energias de emisién gamma caracteristicas
se muestran en la Tabla 2, el fotopico de 364 keV se
selecciond para realizar la cuantificacion de la actividad
debido a su alto rendimiento gamma.

Tabla 2. Fotones gamma caracteristicos del 1311 [13]

Energia [keV] Rendimiento gamma
80,1850 0,02607
284,305 0,0606
364,489 0,812
636,989 0,0726
722,911 0,0196
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2.2. Marco tedrico para la medicion

Para modelar las descargas liquidas de *'I y desarrollar
la metodologia de medicidn, se parte de la definicién
del punto de descarga como una caja que recibe los
vertimientos de la instalacién y entrega los mismos
a la red de alcantarillado. La caja es modelada como
un paralelepipedo que mantiene un nivel de liquido
constante o bien, el nivel varia en funcién de la tasa
de descarga. Dicha caja de inspeccién normalmente
se construye en concreto con un drea transversal que
se aproxima a un cuadrado de 60 cm de lado [14], que
en condiciones normales se encuentra cerrada con una
tapa que usualmente se construye de concreto.

En este montaje, la medicién se realiza con la caja
de inspeccion destapada. El detector se ubica a una
distancia vertical determinada sobre la linea central
simétrica, tal como se presenta en la Figura 1. Con el
fin de reproducir las condiciones de medicién, para
posicionar el detector en una geometria reproducible,
se utiliz6 una lamina de acrilico sobre la caja de
inspeccion que cuenta con un agujero en la parte central
lo suficientemente amplio para evitar interaccién del
campo de radiacion generado desde la matriz hacia el
detector.

Figura 1. Esquema del punto de descarga
(caja de inspeccion)

L
!d
i '
h
= '
L,

Donde:

d: Distancia desde la base de la caja y la superficie
lateral del detector [cm]

h:  Altura de la columna de liquido [cm]

L: Ancho interno de la caja [cm]

L .

,+ Largo interno de la caja [cm]

En condiciones de estado estacionario, la actividad total
que se descarga esta dada por la Ec. 1:

Ar=[;Q xCdt 1

Donde:

A, Actividad total de "*'I descargada en el intervalo

de tiempo ¢ [Bq]

T

Q: Caudal de vertimiento [I s!]

C: Concentracion radiactiva de 'I [Bq 1]

Suponiendo una distribucién homogénea del ra-
dionuclido en el liquido, lo cual es aplicable para "I,
la concentracion radiactiva se puede determinar me-
diante espectrometria gamma a partir de la siguiente
ecuacion:

gy CfV

Donde:
C: Concentracion radiactiva [Bq 1]

& Eficiencia de deteccion en el pico de absorcion
total para la energia de 364 keV

Volumen del liquido enla caja (1] =h L, L,/ 1000

Cj: Factor de correccion por decaimiento durante la
medicién
R Tasa de conteo neta en el fotdpico caracteristico

[s7]

y:  Rendimiento gamma en la energia caracte-
ristica

Si la medicién espectrométrica se realiza en un tiempo
representativo, es posible tomar el caudal como el
promedio constante que sale de la integral de la Ec. 1.
De la misma manera, suponiendo que es posible estimar
el volumen promedio del liquido en la caja durante
el tiempo de medicién, la actividad total descargada
durante la medicién se puede calcular a partir de la
ecuacion:



—__° t
Ar =0 Jy R dt ®)

Donde V es el volumen promedio del liquido en la
caja durante la medicién. La integral corresponde
al area bajo la curva gaussiana en el fotopico de
364 keV del espectro obtenido, es decir, las cuentas
netas en el fotopico (N)). La Ec. 3 se simplifica a
la forma:

— _ONs (4)

T— ey CpV

2.3. Diseiio y montaje experimental

El objetivo del experimento es determinar la eficiencia
de deteccién para la geometria del montaje (caja de
inspeccién y sistema de medicion, Figura 1) para
diferentes valores de d y h. A partir de los resultados
de la eficiencia y los valores de d y h se deduce una
expresion de la eficiencia en funcién de d y h que
puede ser empleada para hacer determinaciones en
las cajas de paso de las instalaciones que realizan
terapias con 'I.

Para la realizaciéon de la investigacion se procedid
a construir un montaje con las dimensiones tipicas
de las cajas de inspeccion utilizadas en los centros
médicos de la ciudad de Bogotd, cuya area transversal
fue de 60 cm 60 cm. Se utilizé material acrilico
de 5 mm de espesor en las paredes y en la base y
se roded completamente de bloques de concreto
de 20 cm de espesor (ver Figura 2). El montaje se
construy6 de tal manera que se facilite el llenado
y vaciado con soluciones acuosas de actividad
conocida de "™'I; ademas dadas las caracteristicas
del acrilico, fue factible medir las variables h y d
con exactitud. Se dispuso de una ldmina de acrilico
superior que permitio la ubicacion del detector a las
distancias d deseadas (Figura 2). Con el fin de no
disminuir la eficiencia de deteccién, se perford
la parte central de la ldmina superior, haciendo
insignificante la atenuacion de fotones entre el agua
y el detector.

Aunque la situacién real para las mediciones en
campo esta prevista para realizarse en cajas de
inspeccién cuyo material es concreto, se considera
que en el montaje propuesto no es significativo el
error asociado a la diferencia en la retrodispersion
que existe entre el acrilico y el concreto debido al bajo
espesor del acrilico y al bajo rendimiento gamma de las
energias caracteristicas de emision del *'I superiores a
364 keV (ver Tabla 2).

Figura 2. Montaje experimental de una caja de
inspeccion para la determinacion de descargas
in situ de 'I

El experimento consistié en la preparacion de una
solucion acuosa de 'I de concentracién de actividad

conocida y la adquisicién de espectros gamma para
valores de d y h cuidadosamente elegidos con la
finalidad de determinar la eficiencia experimental para
cada caso y asi estimar la eficiencia en el punto de
descarga de la instalaciéon que se debe usar en la Ec. 4.
Los valores de d usados fueron 62,0 cm, 69,7 cm 'y 77,4
cm y para cada uno de estos se usaron valores h de 1,7
cm, 3,1 cm, 4,6 cm, 6,0 cm, 7,5cm, 8,9 cmy 10,4 cm. La
eleccion de los valores de d se basé en la necesidad de
representar las condiciones previstas para la medicion
in situ; es decir, en la practica y de acuerdo a lo exigido
en la norma de cajas de inspeccién [14], estas deberan
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tener una altura de 60 cm, por lo tanto, el detector se
ubicé a una altura un poco superior. En cuanto a los
valores de h se tomaron valores de 0 a 10 cm ya que
la norma mencionada anteriormente indica un rebose
maximo de 10 cm para estas cajas.

2.4. Calibracion del sistema

La calibracién del sistema se realizé usando fuentes
radiactivas con geometria puntual yactividad certificada
por Czech Metrological Institute, para los radiontclidos
13Ba, ¥7Cs y “Co. La eficiencia de deteccion se obtuvo
como funcién de la energia a diferentes distancias
fuente-detector. La curva de eficiencia para una
geometria puntual permitié determinar la actividad de
una fuente de *'I de uso médico en forma de capsula,
resultando una actividad de (175+5) MBgq. Teniendo
en cuenta las dimensiones de la capsula (5 mm) y la
distancia fuente detector usada en la estimacion de la
actividad (1856 mm) se consider6 que se cumplian las
condiciones para realizar esta calibracion gruesa.

Posteriormente se diluyé a volumen conocido, se realizd
el fraccionamiento 1/10 y se tomé dicha fraccién de
esta solucion, la cual se llevo hasta 35 litros de agua.
La solucién resultante fue la empleada para realizar
las posteriores mediciones con el fin de determinar la
eficiencia del equipo en el pico de absorcién total para
la energia de 364 keV, para el montaje en la caja de
inspeccion.

2.5. Estimacion de incertidumbre

La incertidumbre en la determinacién de la eficiencia
del equipo en el pico de absorcion total se determind
como la incertidumbre combinada obtenida a partir
de los aportes de incertidumbre de los parametros
relevantes para el experimento, que corresponden a las
magnitudes de la Ec. 2 ya d y h que deben ser medidos
para cada experimento. Para realizar lo anterior se usé
la siguiente expresion:

2 2 2 TR 2 2 2o Ul
e T () () ) e

(5)
Donde:

u;: Incertidumbre de la magnitud i

A:  Actividad de I del liquido en la caja [Bq]
m: Masa del liquido en la caja [kg]

R, Tasa de conteo total en el fotopico caracteristico

[s"]
R,: Tasa de conteo de fondo en el fotépico
caracteristico [s]

3. RESULTADOS Y DISCUSION

3.1. Eficiencia

En la Tabla 3 se muestran los resultados de los valores
experimentales de eficiencia en el pico de absorcién
junto a la incertidumbre combinada u obtenida
para cada medida como funcion de las dos variables
geométricas principales h y d. En la Figura 3 se muestra
la variacion grafica de € en funcién de h para cada
distancia d medida.

Tabla 3. Resultados de mediciones de € para difer-
entes valoresdedyh

It
attura valores de d empleados (cm)
columna
62,0 69,7 77,4
liquido h

(cm) | £€x107 | ux10’ | ex10’ | ux10° | £x10” | ux 10’

1,7 16 4x 13 37 11 31

3,1 7,2 21 59 17 4,9 14

4,6 4,6 13 3,7 11 3,0 8,8

6,0 33 9,4 2,7 7,7 2,2 6,3

7,5 2,5 7,1 2,0 58 1,7 4,8

8,9 2,0 58 1,6 4,7 1,3 38

10,4 1,6 4,9 1,3 39 1,1 33

Se observa que la eficiencia es mayor conforme se
presentan menores valores de h. Este comportamiento
es congruente con el hecho de que a mayor altura de
la columna de liquido, el efecto de auto-atenuacién
aumenta. Se observa que para un mismo valor de A, la
eficiencia disminuye con el aumento de la distancia d.
Este comportamiento es mas visible a menores valores



de h donde la variacion de la eficiencia con el cambio de
d resulta de mayor magnitud. A partir de los resultados

experimentales de la Tabla 3, se puede predecir el valor
de eficiencia como funcién de h y de d para cualquier
pareja de valores dentro del intervalo experimental
estudiado, mediante la expresion:

e = a(d) x h?@® (6)

Donde a(d) se puede expresar a partir de una ecuacion
polinémica de segundo orden de la forma:

a=a, Xd*+ a, xd+ a (7)

Figura 3. Valores de eficiencia a la energia 364 keV
obtenidos experimentalmente para diferentes

valoresdedyh
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Losvaloresdea,, a,ya;,son constantes que se obtuvieron
por regresion polinémica y son respectivamente: 7,3621
x 107%,-1,6134 x 107 y -1,0066 x 10°. Por otro lado,
b(d) se determina por interpolacion lineal de los valores
de b experimentales. A continuacion, se presentan los
resultados de los coeficientes a y b para los tres valores
experimentales de d.

Tabla 4. Coeficientes a y b para la curva de ajuste
de eficiencia

d[cm] 62,0 69,7 77,4
a 2,8961 x 10 2,3998 x 10" 1,9908 x 10
b -1,2255 -1,2369 -1,2386

3.2. Capacidades para la determinacion de "'l

Con los resultados obtenidos es posible realizar
mediciones caracterizando geométricamente el sistema
con dos variables relevantes como lo son la altura de
la columna de liquido y la diferente profundidad que
pueda presentar la caja de inspeccidn. Sin embargo,
existen atn varios aspectos nombrados mas adelante y
que se deben estudiar y conocer més a fondo con el fin
de continuar con la implementacién del protocolo para
medicion in situ. Valores de eficiencia del orden de 10°
como los obtenidos (ver Tabla 4) deben ser optimizados
para mejorar la capacidad de medicién del sistema.

Los resultados obtenidos con este montaje para la
medicién in situ con un sistema de espectrometria
gamma fueron satisfactorios. Con los mismos se logra
predecir la variacién de la eficiencia del montaje en
funcién del cambio de dos variables relevantes en el
momento de medir descargas de "'I, como lo son
la distancia entre la base de la caja de inspeccion y el
detector, y la altura de la columna de liquido en la caja.
Un desarrollo posterior de interés se relaciona con
el estudio de un sistema el sistema de flujo dindmico
como el que realmente se presenta en los sistemas de
manejo de vertimientos de las instalaciones donde se
realiza terapia con "*'L.

Los limites de deteccién son funcion, entre otras
variables, del tiempo de medicion, teniendo en cuenta
el orden de magnitud de la eficiencia de deteccion del
sistema [15], y considerando tiempos de medicién de
2 horas, la metodologia tiene limites de deteccién del
orden de 3 kBq/l.

Teniendo en cuenta que en esta primera aproximacion
homogénea del
radiontclido en el liquido, es necesario estudiar en un

se consideré la distribucion
trabajo posterior el valor de incertidumbre introducida
por este factor, debido al efecto de una posible no
homogeneidad.

El montaje se construyd para determinar los parametros
de eficiencia, incertidumbre y limite de deteccion y con
esto realizar mediciones en los puntos de descarga de las

o)
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instalaciones generadoras (cajas de inspeccién) con una
geometria estandarizada de area transversal (60 cm x
60 cm), la metodologia contiene algunos supuestos que
son aplicables a las condiciones reales de medida. Sin
embargo, para geometrias diferentes a la experimental o
condiciones que se alejen de las aplicadas en el montaje
es necesario estimar las correcciones que apliquen a la
eficiencia de medicién &.

Dadas las particularidades de cada sistema de deteccion
que pueda emplearse, los valores de & obtenidos en los
resultados son especificos y aplicables unicamente
para el modelo propuesto y el equipo de detecciéon
empleado en el experimento. Los limites de deteccion
obtenidos se consideran compatibles con los niveles de
actividad de descarga maximo de "*'I establecidos en las
recomendaciones [16].

4. CONCLUSIONES

El montaje propuesto contribuye de manera
preliminar a dilucidar las diferentes variables que son
necesarias para la puesta a punto e implementacion
de un protocolo para la determinacién in situ por
espectrometria gamma de alta resoluciéon (GeHp) de
descargas liquidas de "'I en servicios de terapia. A
partir del desarrollo se permite la evaluacion rapida,
sin contacto fisico con los vertimientos radiactivos y
con las especificaciones metroldgicas aptas para medir
este radionuclido en concentraciones comparables
con los limites de vertimientos recomendados
internacionalmente.

Aunque esta metodologia puede ser aplicada a
descargas pulsadas con concentracion variables, ya que
esta basada en la integral de cuentas durante el tiempo
de medicién y no en valores instantaneos de las tasas
de conteo, es necesario evaluar el efecto en el limite
de deteccion de la misma para flujos grandes donde
la concentracién de actividad absoluta puede bajar a
niveles no medibles.
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Resumen

Este articulo contiene una descripcion histdrica del proceso de implementacién del Laboratorio
de Termocronologia de baja temperatura en el Servicio Geoldgico Colombiano; el cual esta en-
focado en datacion termocronoldgica por el método de huellas de fision en apatitos y circones.
En este trabajo se describe la metodologia aplicada, los resultados del proceso de intercalibracion
con el Laboratorio ISTerre de la Universidad Joseph Fourier e intercomparacion interna de los
analistas del Laboratorio del SGC, asi como los ensayos de viabilidad y condiciones de irradia-
cién para analisis de huellas de fisién Reactor Nuclear IAN-RI, con el fin de dar a conocer a la
comunidad cientifica las capacidades técnicas del laboratorio y la confiabilidad de los resultados
obtenidos.

Palabras clave: Apatitos, Circones, Colombia, Datacién, Huellas de fisién, Termocronologia.
Abstract

This paper presents a historical description of the implementation process of the Low Tempera-
ture Thermochronology laboratory at the Colombian Geological Survey. The laboratory is fo-
cused on thermochronological dating of apatites and zircons with the fission track method. Here
we explain the applied methodology, the results of the inter-calibration process performed in
collaboration with the fission-track laboratory at ISTerre Joseph Fourier University and the in-
ternal inter-comparison of the SGC laboratory analysts. Furthermore, a viability study and irra-
diation conditions for fission track analysis in the nuclear reactor IAN-RI1 is presented, in order
to demonstrate the technical facilities, precision and reliability of the results obtained in the SGC
laboratory to the scientific community.

Keywords: Apatites, Zircons, Colombia, Dating, Fission tracks, Thermochronology.
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1. INTRODUCCION

El andlisis de huellas de fisién en apatitos y circones
es una técnica analitica recientemente implementada
en Colombia, fundamental en la reconstrucciéon de la
historia termal de las rocas y minerales, que mediante
su uso permite limitar un amplio rango de problemas
geologicosincluyendo: estudios tectonicos, procedencia,
depdsitos minerales, evolucion de cuencas de carbones
e hidrocarburos, estratigrafia volcanica, evolucion del
paisaje, evolucidn espacial y temporal de los sistemas de
fallas, etc. En el afio 2009 se inici6 la implementacion
de esta técnica en el Servicio Geoldgico Colombiano
(SGC) ejercicios de
paralelamente con los laboratorios de la Universidad
EAFIT de Medellin y con la Universidad Joseph Fourier
(ahora la Universidad Grenoble Alpes) en Francia,
logrando después del afio 2012 producir informacién
que soporta y hace parte de diferentes proyectos que se
han ejecutado y actualmente se desarrollan en el SGC.
Son varias las publicaciones nacionales realizadas a

realizando intercalibracion

partir del 2011 (e.g. [1-7]) y en el segundo semestre del
afio 2016 se publico el primer articulo internacional en
la revista Journal Volcanology and Geothermal Research
y dos mas ya fueron sometidos a evaluacién (e.g. Amaya
et al., en revision, Lithos [8]; Amaya et al,, en revision,
Tectonics [9]).

Este documento presenta la historia de coémo
se logré la implementacion, adecuacion de la
infraestructura cientifica y tecnolégica del laboratorio

de termocronologia del SGC y los resultados obtenidos
en ejercicios de intercalibracion con la Universidad
Joseph Fourier (Francia). Esta informacion es de interés
porque permite mostrar la evolucion y el nivel que se ha
logrado alcanzar en el laboratorio de termocronologia
del SGC, dandolo a conocer a la comunidad cientifica
colombiana especialmente en el area de geociencias.

2. ANTECEDENTES

La implementacion del laboratorio de termocronologia
del Servicio Geoldgico Colombiano, requirié elaborar
estudios para el diseio del laboratorio, de acuerdo
a las etapas necesarias para realizar el andlisis de
manera autéonoma y eficiente de las muestras. El area
seleccionada esta ubicada en el ala norte del Bloque A
de la sede CAN del SGC, en el mismo edificio donde
se encuentran las instalaciones del Reactor Nuclear
TAN-R1.

Los expertos doctor Matthias Bernet de la Universidad
Joseph Fourier de Grenoble (Francia), la doctora Gloria
Toro de la Universidad EAFIT junto con personal del
SGC evaluaron y dirigieron la adecuacion fisica del
laboratorio de huellas de fision, la realizacion del disefio
y elaboracién de planos. Las obras de adecuacion del
laboratorio se terminaron en primer semestre de 2012
y actualmente cuenta con la infraestructura fisica y
tecnologica finalizada (Figura 1).

Figura 1. Panoramica del laboratorio de Huellas de Fision, de izquierda a derecha: zona de pulido,
ataque quimico y Separador Magnético Frantz

SERVICIO
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La distribucion de las areas se disefié buscando tener
un proceso secuencial del montaje de las muestras. El
laboratorio cuenta con drea de separacién y almacén
de muestras, es el lugar donde se realiza la separacion
por densidad de minerales. La separacién magnética
mediante el separador de susceptibilidad magnética
Frantz®, se hace sobre un mesoén reforzado apto para
soportar el peso y las vibraciones del equipo. En el
area de montaje se seleccionan los apatitos y circones
tijAndolos en resina epdxica y teflon respectivamente.
Para hacer estos montajes se cuenta con un estéreo
microscopio Olympus SZ7X adaptado a un sistema
de luz LED, una plancha caliente Cimarec de 26.7 x
26.7 cm y otros insumos.

Para el proceso de pulido de los montajes se cuenta
con una pulidora con cabezal automatico marca
MEKTON (Forcipol 1V/Forcimat), con suministro
de agua y aire comprimido. Un bafio ultrasonido
ELMA E30 para limpieza de los montajes y un
microscopio petrografico NIKON Labophot-Pol con
sistema de luz reflejada para realizar el control de
calidad del proceso.

La zona de ataque quimico de los apatitos y circones
cuenta con una cabina extractora de vapores y gases.
Mediante el ataque se revelan las huellas de fision
espontdneas tanto de apatitos como de circones.
La cabina extractora es necesaria por razones de
seguridad debido a la naturaleza de los reactivos
quimicos utilizados en estos procesos. En el interior
de la cabina se ubican el horno ESCO OFA, el bafo
termostatado LAUDA E-100 y fuera de la cabina se
ubica la balanza electrénica.

En el area de conteo y analisis de huellas de fision
se tienen dos Microscopios Olympus BX51-P
con accesorios, acoplados a la platina motorizada
Kinetek y al sistema de conteo de huellas de
fision FTStage, controlados por un computador
(Figura 2).

Adicionalmente, el SGC cuenta con el Reactor
Nuclear IAN-R1, esta instalacion tipo TRIGA
(Training, Research, Isotopes, General Atomics) creada
para la investigacion y el entrenamiento en técnicas
nucleares, inica en el pais, tiene dentro de sus posibles
usos la irradiaciéon de materiales geoldgicos tanto

para andlisis de activaciéon neutrénica como para
datacion por huellas de fision. Por esta razén, durante
los anos 2010 y 2012 se realizaron ensayos con el fin
de analizar la viabilidad y aportar informacién para
la determinacién de las condiciones de irradiacién de
muestras geoldgicas para datacion con el método de
huellas de fision. Para ello se realizaron irradiaciones
de monitores de fluencia (metdlicos y vidrios
dosimétricos) y muestras estandares de la toba
de Fish Canyon.

Figura 2. Sistema FT Stage para el conteo de huellas

de fision del Servicio Geologico Colombiano

3. DESCRIPCION DEL METODO

El método analitico del detector externo en huellas

de fisién en apatitos y circones (termocrondémetros
de baja temperatura), se basa en el principio de fisiéon
espontdnea del 2*U. El Uranio es un elemento que
ingresa con facilidad en la estructura cristalina de
apatitos, circones, titanita, entre otros minerales; en
concentraciones que varian desde 50 a ~1000 ppm. La
fision espontanea consiste en la division del #*U en dos
mitades, por ionizacion y desplazamiento electrostatico
(Figura 3), moviéndose independientemente a grandes
velocidades, deteniéndose solo tras causar grandes
dafios a las estructuras que se encuentran en su
trayectoria [10].



Figura 3. Se muestra cémo en una red cristalina se
produce ionizacion y desplazamiento electrostatico
como producto de la fision espontanea del 2*U. To-

mado de Fleischer et al.[10]
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El dafo en la estructura se registra en forma de
trayectorias llamadas huellas de fisién ([10]; Figura 4),
dichas huellas se cuentan usando un microscopio éptico
después de haber atacado quimicamente la superficie,
previamente pulida (Figura 5.)

Figura 4. Dafo en la estructura cristalina o huella de
fision ocasionado por la fision espontanea del *U.
Las huellas de fision del *U. Tomado de Fleischer

etal. [10]
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Figura 5. Huellas de fision en circon. Las huellas
estan orientadas principalmente al azar. Foto toma-
da en el laboratorio de termocronologia del Servicio

Geologico Colombiano.

La cantidad de U (total) se determina por la densidad
de huellas espontaneas que hay en un cristal y

mediante el recuento de un segundo grupo de huellas
creadas por fision inducida de los dtomos de U,
provocada artificialmente en un reactor nuclear.

Conociendo la tasa de fisién de fision del **U (t,,,
del #*U = 8,2 x 10%, afos, [11]) se llega a una
fecha al comparar el namero de huellas producidas
espontdaneamente con la cantidad de **U de la
muestra.

En principio, el célculo de la edad por huellas de
fision se basa en la determinacién del numero de
huellas espontaneas y la determinaciéon del nimero
de 4dtomos de ***U por unidad de volumen en la
muestra [12]. La irradiacion de las muestras con
un flujo de neutrones termalizado, induce la fisién
de #*°U y genera huellas inducidas; el nimero de
huellas inducidas indica la abundancia de **°U vy,
como la abundancia relativa de isétopos de uranio
es relativamente constante en la naturaleza, a
partir de la relaciéon **U/**U se puede estimar la
abundancia de #**U [12, 13]. En conclusidn, el conteo
del nimero de huellas inducidas permite estimar la
concentracion de uranio o padre en el cristal y, en el
conteo del nimero de huellas espontaneas se estima
la concentracion del producto hijo en el cristal [14].

De acuerdo con lo anterior, la ecuacién fundamental
de edad es la siguiente:

3
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t=iLn [(i—';) (ﬁ)l(pa+ 1] (1)

donde A es la constante de decaimiento radiactivo del
*%U; A; es la constante de decaimiento por fision del
28U; @ es el flujo de neutrones termalizado; I es la razén
isotopica *°U/?*U; o es la tasa de fisién inducida de
dtomos de **U debida al flujo de neutronesy p_/p, es la
relacion entre la cantidad de huellas fésiles e inducidas en
la irradiacion, respectivamente. Los valores constantes
de )\D (1,55125 x 10" afio™), I (7,2527 x 107) y 0 (580,2
x 10* cm?) son aceptados ampliamente, sin embargo
se requiere evaluar las densidades de huellas (p, y p,),
la constante de decaimiento por fisién del **U (A;) y la

fluencia de neutrones termalizados (¢) para determinar
la edad [15].

Para solucionar los problemas para la determinacion de
la fluencia absoluta de la irradiacién y de la definiciéon
de la constante de fision del 28U [15], formularon el
método del detector externo. Este método de medicion
relativa, emplea muestras con edades estdndares y
monitores de fluencia (vidrios dopados con U) para
calibrar la fluencia neutrdnica, esta relacion es conocida
como factor Zeta ({) [12]. El monitor de fluencia o
vidrio dosimétrico provee una medida relativa de la
fluencia neutrénica y es el enlace con la edad estandar
en la ecuacion de la edad. El factor de calibracion zeta
(0) reemplaza la constante de decaimiento por fisién
del 238U (Af), la razén isotdpica #*°U/>¥U (I) y la tasa
de fision inducida de dtomos de *°U debida al flujo de
neutrones (o), por medio de la relacién:

_ (ol

(= °F )

Enlaprécticaelfactor {es evaluado porandlisis repetidos
de una serie de edades estandares, se recomiendan al
menos dos montajes por cada fase mineral y que hayan
sido incluidos en diferentes irradiaciones. Se utiliza la
siguiente ecuacién para obtener (:

e(AD tstd) — 1

= ®3)
25 E) tarpa

donde, AD es la constante de decaimiento radiactivo

razon entre las densidades de huellas f6siles e inducidas
en el estdndar, respectivamente; y p, es la densidad de
huellas inducidas por un vidrio dosimétrico (vidrio con
un contenido conocido de U) sobre un detector externo
(mica) durante la irradiacién del estdndar.

Por tanto la ecuacion de la edad recomendada por [16]
para la datacién por huellas de fision, al sustituir el
factor ( en la ecuacidn inicial, es:

t=iLn[1+/1 Z(&)p] (4)
Ap P Pi ¢

El reloj se pone a cero cuando el mineral o cristal
alcanza la temperatura de cierre que para el circén esta
en un rango de 180° a 260° centigrados y el apatito entre
80° y 120° centigrados (Figura 6). La temperatura de
cierre se refiere a la temperatura a la cual el sistema no
tiene mas pérdidas de los productos (Isdtopos hijos o
huellas de fisién) durante el enfriamiento, esta depende
de varios factores que afectan segun sea el sistema
termocronométrico. Los sistemas de huellas de fision
en circones y apatitos (ZFT, AFT) se ven afectados por
la velocidad de enfriamiento ([10, 17]; Figura 6); la
composicién quimica afecta a las huellas de fisiéon en
apatitos (AFT) y el dafo por radiacion a las huellas de
fisién en circones (ZFT) [12].

Figura 6. Se muestra la relacion de la temperatura de
cierre vs velocidad de enfriamiento para los diferen-
tes sistemas termocronométricos. Tomado de [17]
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del 2*U; tstd es la edad del estandar (determinada por
otro método como K/Ar o *Ar-4°Ar); (ps/pi) , es la

En el Laboratorio de Termocronologia del SGC se
aplica el método del detector externo (Figura 7), en
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el cual las huellas espontdneas son contadas en un

area seleccionada del mineral después ser atacado
quimicamente, mientras las huellas inducidas son
contadas en la misma area de un detector externo
(mica) con bajo contenido de uranio, que es adicionado
a la muestra antes de la irradiacién y después del
enfriamiento radiactivo se ataca quimicamente. De
este modo, las huellas espontineas e inducidas son
contadas en la misma superficie plana de cada cristal y
la distribucién heterogénea de uranio dentro y entre los
cristales es despreciable [15].

Figura 7. Esquema del procedimiento que se sigue
con el método del detector externo.
Tomado de [14].
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4. RESULTADOS

Intercalibracién Laboratorio ISTerre de la Universidad
Joseph Fourier e intercomparaciéon interna de los
analistas del Laboratorio del SGC.

Los ejercicios de intercalibracion realizados durante los
anos 2010 y 2011 consistieron en realizar el conteo de
huellas de fision en muestras estaindares para obtener
valores de fluencia y el factor Zeta (() de diferentes
irradiaciones, por parte de varios analistas en los
laboratorios de huellas de fision de las universidades
EAFIT, Joseph Fourier y en el SGC ([1]; [18]).
Posteriormente nuevos analistas en el SGC realizaron
el ejercicio de conteo y obtencion del factor Zeta (), los
valores obtenidos son comparados entre si y evaluados
con respecto a los resultados de la intercalibracién con
el Laboratorio del ISTerre de la Universidad de Joseph
Fourier.

Un ejercicio de intercomparacion fue realizado por dos
analistas en los Laboratorios del Servicio Geoldgico
Colombiano y la Universidad de Grenoble - Alpes
de Francia, con el objetivo de determinar los valores
de fluencia de cinco (5) irradiaciones realizadas en
el reactor de Munich (Tabla 1), a partir de los vidrios
dosimétricos de referencia (CN1, CN2, CN5, IRMM-
540R, IRMM-541). En la figura 8 se puede ver que los
valores de fluencia obtenidas en los dos laboratorios
tienen una factor de correlaciéon R2= 0.9977, lo cual
muestra el nivel alcanzado por los analistas del Servicio
Geoldgico Colombiano en la técnica de huellas de
fision.

Para la determinacion del factor Zeta ({), es necesario
realizar inicialmente el conteo de huellas inducidas en
el vidrio dosimétrico sobre el detector externo, a fin de
determinar el termino pd, que representa la fluencia o
capacidad de observacion del analista. El pardmetro de
fluencia varia para cada analista y se da en respuesta
directa del flujo de neutrones termalizados (¢) con el
que fue irradiado el grupo de muestras y el contenido
de Uranio en el vidrio dosimétrico de referencia (CN1,
CN2, CN5, IRMM-540R, IRMM-541).

Los valores de zeta para apatitos y circones obtenidos
en diferentes irradiaciones y estandares por los analistas
en el laboratorio de SGC se relacionan en las Tablas 2
y 3; las Figuras 9 y 10 muestran el valor promedio de
zeta de los analistas con respecto a la referencia de
intercalibracion, asi mismo se incluyen los valores
reportados por otros autores ([13, 19]) de acuerdo al
vidrio dosimétrico usado, los cuales representan el
rango entre el cual es aceptado el valor de zeta para la
ejecucion de analisis de huellas de fision.

o)
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En el caso de apatitos (Figura 9) el valor de zeta objetivos en las cuencas carboniferas en el territorio
esperado de acuerdo al vidrio de referencia usado en colombiano.

el laboratorio del SGC es aproximadamente a 300; para . o, L .
Figura 8. Factor de correlacion R2 ejercicio de inter-

comparacion Laboratorios de termocronologia SGC
-Universidad Grenoble Alpes

circones (Figura 10) el valor esperado es cercano a 150
y menor a 200.

Desde su implementacion, el Laboratorio de

Termocronologia del SGC ha participado evaluando Valores comparacién de fluencia
1,40E+06

la evolucién térmica de carbones en la ejecucion de

proyectos como: Gas Asociado a los Carbones de 1,20E+06
[Cellrange]

la Formacién Guaduas en el Sinclinal de Umbita, L 00E+06

Boyaca; Gas Asociado a los Carbones de la Formacién

. . . 8,00E+05 5
Umir en el Sinclinal de Andes, en la Cuenca del Valle ’ & R osorm

Medio del Magdalena; Gas Asociado a los Carbones

6,00E+05

de la Formaciéon Umir en el Sinclinal de Armas, en o
4,00E+05 " [Cellrange]

la Cuenca del Valle Medio del Magdalena, el cual ha
contribuido a que en Colombia se haya enfocado a la

Valores RhoD Grenoble (t/cm2)
<

[Cellrange]
2,00E+05 ﬁ* [Cellrange]
[Cellrange]

exploracion de hidrocarburos no convencionales hacia 0,00E-+05

. 0,00E+00 2,00E+00 4,00E+00 6,00E+00 8,00E+00 1,00E+00 1,20E+00 1,40E+00 1,60E+00
el Gas Asociado a Carbones (CBM, tomado de las Valores RhoD SGC (t/em?)

siglas en ingles Coal Bed Methane), como importantes

Tabla 1. Valores de fluencia a partir de vidrios dosimétricos de referencia en el ejercicio de intercomparaciéon
laboratorios SGC - Universidad Grenoble Alpes. Comparacion valores de fluencia SGC -
Universidad Grenoble-Alpes

SGC Universidad Grenoble Alpes

Rhod 2 2SE Rhod Rhod 2 SE Rhod

Irr 18-2012 2,35x 10° 2,11x10* 2,10 x 10° 2,52 x 10*
Irr 16-2013 4,09x 10° 5,27 x 10* 3,87x 10° 5,57 x 10*
Irr 14-2013 1,22 x 10° 2,50 x 10° 1,08 x 10° 2,20 x 10°
Irr 1-2010 2,72 x 10° 3,14 x 10* 2,23x10° 3,33x 10*
Irr 8-2012 2,24 x 10° 2,59 x 10* 2,23x10° 2,19 x 10*
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Tabla 2. Factor Zeta para apatitos (Media y 2SE: desviacion estandar), determinado en cada estandar de la res-

Implementacion del Laboratorio de Termocronologia

pectiva irradiacion, comparativo para 5 analistas, valores de referencia de intercalibracion y valor promedio.
Analista Ref. intercalibracion 1 2 3 4 5

Muestra Media 2SE | Media |[2SE |Media |2SE |Media 2SE | Media |2SE |Media |2SE
Muestra Ref. intercalibracion 1 2 3 4 5
DUR-3_3-2010 338,02 28,2
DUR-1_7-2011 257,23 | 32,5 | 240,54 19,5 258,83 |27,6 (314,76 |27,8
DUR-2_7-2011 215,18 |33,5 | 248,57 22,7 230,34 | 25,2
FCT-3_7-2011 280,18 |44 |252,93 36,2 | 248,65 |44,5 263,24 42,1
FCT-4_7-2011 241,57 37 226,52 |38,2 | 238,01 33,9 309,59 |37,9 286,36 |45
FCT_8-2012 280,31 |19,8
DUR-1_13-2012 249,34 | 46,4 192,04 |20,2 290,09 30,4
DUR-A_8-2013 242,74 | 45,6 |270,45 |18,8
DUR-B_8-2013 216,22 | 41,8 285,62 |22
DUR-E_14-2013 343,65 |33,5 233,47 |28,1
FCT-C_14-2013 214,37 | 15,6 220,43 |23,5
DUR-1_15-2013 |303,53 9,9 203,69 |45,6 |315,13 |24 264,5 15,4
DUR-2_15-2013 210,2 |30,6 248,32 | 25,7
DUR-C_10-2014 212,09 |30,7 |324,97 |26
DUR-E_9-2015 238,83 22,6 |325,73 |20,7
PROMEDIO 294,37 25,0 236,79 | 34,7 304,38 |22,3 | 254,03 28,5 254,94 |27,5 | 288,12 |38,3

Tabla 3. Factor Zeta para circones (Media y 2SE: desviacion estandar), determinado en cada estandar de la res-
pectiva irradiacion, comparativo para 6 analistas, valores de referencia de intercalibracion y valor promedio.
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S. Amaya y otros

. Ref.
Analista 1 2 3 4 5 6
intercalibracion

Muestra Media 2SE Media 2SE Media 2SE Media 2SE Media 2SE Media 2SE Media 2SE

BLK-1_1-2010 182,18 18,1 114,17 10,3 171,63 | 32,8 134,36 16,3

FCT-1_1-2010 115,34 | 11,1 179,58 | 21,5 197,08 12,6

FCT-A_8-2012 199,81 16,4 | 181,49 15,4 | 247,65 18,5 146,58 17,3 | 280,31 | 20,4

FCT-2_8-2012 200,36 | 14,3 | 216,73 16,1 | 228,03 12,4 | 172,33 12,9 | 150,64 | 10,7

FCT-1_18-2012 206,78 13,8 157,57 | 18,9 198,13 12,7
BUL-A_18-2012 154,86 | 10,8 156,72 18,2 | 212,05 | 23,4
FCT-3_18-2012 178,18 19,3 183,03 11,3

PROMEDIO 191,00 17,3 152,84 12,8 | 203,90 | 22,2 184,22 13,2 159,46 15,1 184,68 17,5 197,74 15,8
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Figura 9. Resultados del calculo del factor Zeta promedio a partir del conteo de muestras estandares
de apatitos para diferentes irradiaciones para 5 analistas en el laboratorio del SGC y comparacion
con el valor de referencia del ejercicio de intercalibracion y los valores obtenidos en estudios de

estandarizacion de acuerdo al vidrio dosimétrico empleado
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Figura 10. Resultados del calculo del factor Zeta promedio a partir del conteo de muestras estandares
de circones para diferentes irradiaciones para 6 analistas en el laboratorio del SGC y comparacion
con el valor de referencia del ejercicio de intercalibracion y los valores obtenidos en estudios de

estandarizacion de acuerdo al vidrio dosimétrico empleado y valor esperado
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Ensayos de viabilidad y condiciones de irradiacion para
andlisis de huellas de fision Reactor Nuclear IAN-R1.

Dado que las condiciones de flujo neutrénico y las
posiciones de irradiacion no son constantes en todas
las instalaciones nucleares, es necesario caracterizar
detalladamente cada reactor para identificar la posicién
ideal para irradiar muestras para andlisis por huellas de
fision. Para escoger las instalaciones nucleares para estos
analisis, se consideran como factores fundamentales
[20]: que las fluencias de neutrones térmicos requeridas
oscilen entre 10"y 10" cm-% y que la termalizacion del
flujo neutrdnico sea adecuada para hacer despreciable
la contribuciéon de las huellas de fisién inducidas por
el #2Th en la densidad de huellas, dado que la relacién
Th/U exhibe variaciones significativas entre muestras
en la naturaleza.

Teniendo en cuenta lo anterior, con el objetivo de
evaluar las condiciones necesarias para la irradiacién
de muestras para andlisis de huellas de fisién, en
coordinacién con los integrantes del Laboratorio de
Activacién Neutrénica y del Reactor Nuclear del SGC,
sellegd ala conclusion de la pertinencia de medir el flujo

de neutrones térmicos e intermedios en las posiciones
F1y F4yenlavecindad dela fila G del Reactor Nuclear
IAN-RI. Se realizaron mediciones de la actividad de
monitores metalicos y vidrios dosimétricos irradiados
en el reactor, mediante la técnica de espectrometria
de rayos gamma, usando un detector de germanio
hiper-puro GeHp Camberra CG-1020 acoplado al
modulo Inspector y el software Genie-2000 V. 3.2 del
Laboratorio de Activaciéon Neutrénica del SGC. Los
montajes consistieron en monitores de oro, desnudos
y cubiertos con cadmio, vidrios dosimétricos y
muestras estindares de la toba de Fish Canyon para
determinacién de fluencias y factor Zeta. Los resultados
obtenidos permitieron concluir que el flujo térmico,
en las posiciones estudiadas, son del orden de 1010
a 10" n/cm* y razones de cadmio del orden de las
decenas. Las mediciones de densidad de huellas (pd)
inducidas en las micas de los vidrios dosimétricos
(Figura 11), permitieron observar que las posiciones
en los alrededores de la fila G del reactor presenta
una mayor densidad de huellas que las posiciones F,
sugiriendo una mayor fluencia en esta irradiacion,
consistente con las mediciones de flujo realizadas con
los monitores metélicos y la duracion de la irradiacion.

Figura 11. Microfotografias tomadas en luz polarizada plana transmitida y reflejada de las micas (detectores
externos) adheridas a los monitores de flujo neutrénico IRMM-541, en las diferentes posiciones del Reactor
Nuclear IAN-R1. En la parte baja cristal de circon del Fish Canyon Tuff (estandar) con las huellas espontaneas (a
la derecha) y su respectiva imagen especular en la mica con las huellas inducidas en la irradiacion en la posicion
G3-G4 (izquierda), notese la gran densidad de huellas en esta muestra. La barra al extremo derecho
indica 10 micras

ps Posicion F4 p; - 4 horas
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5. CONCLUSIONES

Losresultados obtenidos en la evaluacion dela evolucion
térmica de los carbones en los diferentes proyectos
ejecutados por el SGC enfocados a la exploracion de
los hidrocarburos no convencionales hacia los CBM,
sumado a los resultados de la intercalibracion con el
Laboratorio del ISTerre de la Universidad de Grenoble —
Alpes- Francia, de gran reputacion y amplia experiencia
a nivel internacional, demuestran que el Laboratorio de
Termocronologia del SGC cuenta con las capacidades
técnicas, humanas y métodos estandarizados para
desarrollar los andlisis de huellas de fisién en apatitos
y circones. Aunque el Zeta ({), es un factor dindmico
que en la practica varia a medida que los observadores
llevan a cabo nuevos analisis, los resultados obtenidos
sugieren que todos los analistas del Laboratorio del SGC
se encuentran dentro del rango de variacién aceptable.

Los valores obtenidos durante los experimentos
de irradiacién de monitores de fluencia son muy
favorables, estos indican que se pueden lograr las
condiciones requeridas para la irradiaciéon de muestras
en tiempo razonables del orden de pocas horas y
bajo las condiciones de flujo neutrénico requeridas.
Por lo tanto, se recomienda avanzar en estudios para
la caracterizacion del flujo neutrénico del Reactor
Nuclear.
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de Carbono (5**C) en Carbones Mediante Espectrometria de Masas de
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Resumen

Este articulo describe el procedimiento para la determinacién de la relacion isotopica de carbono
(*C/*C) expresado en delta (§"°C) en el intervalo de -46.6 %o a +37.63 %o mediante un sistema
compuesto por un analizador elemental, acoplado a un espectrometro de masas de relaciones
isotopicas (EA-IRMS por sus siglas en inglés) en el laboratorio de Is6topos Estables del Servicio
Geoldgico Colombiano. Los estandares utilizados en el andlisis fueron JAEA-LSVEC, USGS-43,
NBS-19 y el USGS-41. Los resultados obtenidos de la implementacion del método respecto a
los pardmetros evaluados, permitieron concluir que el método de EA-IRMS es apto para la de-
terminacion de § °C en el intervalo de trabajo establecido, razon por la cual, los resultados son
confiables y comparables con los reportados por cualquier otro laboratorio, gracias a los criterios
de aceptacion establecidos previamente y al andlisis estadistico realizado a cada uno de ellos.

Palabras clave: Espectrometria de Masa de Relaciones Isotépicas (IRMS), Is6topos Estables, Re-
lacion Isotdpica.

Abstract

This paper describes the procedure for determining the isotopic ratio of carbon (**C / *?C) ex-
pressed in delta (6¥°C) in the range -46.6 %o to +37.63%o by system composed of an elemental
analyzer coupled to a mass spectrometer of isotope ratios (EA-IRMS) in the stable solid isotopes
laboratory at the Servicio Geoldgico Colombiano. The reference materials used in the analysis
were JAEA-LSVEC, USGS-43, NBS-19 and USGS-41. The results allow us to conclude that the
EA-IRMS is suitable for determination of 8 °C in coals as a matrix, in the range evaluated; in a
reliable and comparable with any other other laboratories thanks to the acceptance criteria and
the statistical analysis performed.

Keywords: Isotope Ratio Mass Spectrometry (IRMS), Stable Isotopes, Isotopic Relation.
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1. INTRODUCCION

El Servicio Geoldgico Colombiano cuenta con el
Laboratorio de Is6topos Estables en Muestras Solidas
ubicado en la sede CAN en Bogota. Desde el afio 2013
se inici6 el proceso de implementacion del laboratorio
que consistié en las adecuaciones fisicas, condiciones
ambientales y la transferencia de conocimiento
por parte de expertos internacionales en la técnica
espectrometria de masas de relaciones isotopicas.

Los analisis realizados en este laboratorio permiten
la determinacién y caracterizacion de depdsitos,
procedencia y fluidez de minerales; permitiendo
diferenciar unidades geoldgicas, definir ambientes
de génesis de hidrocarburos, naturaleza de aguas y
gases, entre otras. Adicionalmente, permite el analisis
de abundancias isotopicas en muestras enriquecidas
con is6topos estables, por lo tanto se convierte en una
buena alternativa al uso de marcadores isotopicos para
el seguimiento de la formacién de minerales, paleo-
temperaturas e historia de las rocas [1]. El laboratorio
cuenta con un sistema de espectrometria de masas
que permite el analisis de relaciones isotdpicas de los
elementos ligeros: carbono (8“C), nitrégeno (6"N),
oxigeno (8'0), azufre (6**S) e hidrégeno (8D) en
muestras organicas e inorganicas, sdlidas como suelos,
sedimentos, rocas y minerales con el fin de apoyar los
estudios geoldgicos y de exploracion de minerales.

Los isétopos estables son dtomos no radiactivos de
un elemento quimico que tienen el mismo nimero de
protones pero diferente nimero de neutrones y por lo
tanto, diferente masa. Estos elementos se encuentran
distribuidos por toda la Tierra en forma de diferentes
moléculas, constituyendo unos excelentes trazadores
naturales de los procesos fisicoquimicos que ocurren
en la naturaleza [2].

Las variaciones en la abundancia isotdpica o la forma
en que los isotopos se distribuyen entre diferentes
sustancias es producida por medio de procesos
fisicoquimicos, incluyendo reacciones enzimaticas,
proceso denominado como fraccionamiento isotopico.
Especificamente, el fraccionamiento puede ser causado
por reacciones de intercambio isotdpico entre dos
sustancias coexistentes que implican la redistribucion
de los isotopos de un elemento. Como resultado de
este fraccionamiento isotdpico es posible encontrar
sustancias que varian ligeramente en la composicion
de sus isotopos estables y por lo tanto en su masa.

SERVICIO
GEOLOGICO
COLOMBIANO

Estas pequefias variaciones pueden ser medidas por
Espectrometria de Masas de Relaciones Isotdpicas [3].

Las principales aplicaciones del andlisis de isétopos
estables estan centradas en estudios ecoldgicos (ciclos
biogeoquimicos, cadenas tréficas, contaminantes, etc.).
En paleontologia, se utilizan como excelentes trazadores
que permiten determinar las variaciones de C, S, N, H
y O en las plantas, suelos y agua. Mediante variaciones
en el fraccionamiento isotdpico es posible interpretar
cambios en alimentacion, variaciones climaticas, entre
otros; asi como determinar biomarcadores para la
deteccion de vida antigua al realizar el andlisis en restos
fosilizados.

Las relaciones isotopicas han sido utilizadas para la
determinacién de sustancias nutritivas a través de las
diferentes especies de una comunidad bioldgica, por
ejemplo el carbono en los animales depende de la
ingesta de los mismos; se pueden determinar las dietas
fosiles al tomar los isdtopos de carbono y nitrégeno de
los constituyentes fosilizados del coldgeno. Al hacer
el estudio isotépico se podrd conocer con qué tipo
de plantas o animales basaba su dieta el organismo
fosilizado [4]. Esta técnica también puede ser
empleada en la determinacién de cambio climatico
por medio de andlisis isotopico de CO, atmosférico
y terrestre.

Los isdtopos estables de elementos ligeros como H, N,
C, O y S son la columna vertebral de la geoquimica
isotopica, ya que estos elementos estin presentes
en la mayoria de los procesos que ocurren en
la tierra [5].

Debido a que la abundancia de los isétopos pesados
es muy baja, es mas facil realizar medidas relativas
que medir abundancias absolutas, por ello para las
determinaciones isotdpicas se emplea la notacion §

(delta) que es definida por la EC 1:

X Muestra(per mil) = Do Bt 1000 () (1)

Rgstindar

DondeR,, .. eslarelacion isotopica del isétopo pesa-
doyligero enlamuestray Ry, ;. eslamisma relacion
en el estandar, 8x representa 6D, §"*0, §*S, §°C o 8N
segun sea el caso [1].

Este estudio presenta la implementacién del método
para la obtencion de la relacidn isotopica de carbono
(6"°C) en muestras de carbones por medio de la

©,
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técnica EA-IRMS mediante el uso de los estdndares
adquiridos directamente del Organismo Internacional
de Energia Atomica (OIEA) y estandares secundarios
proporcionados por la Estacion Biolégica Dofana
(EBD-CSIC, Espaiia).

2. DESCRIPCION DEL METODO

2.1. Principio del Método

En la espectrometria de Masas de Relaciones Isotdpicas
el andlisis isotdpico es realizado en forma de moléculas
gaseosas del tipo CO,, N,, CO, SO, y H, las cuales
son introducidas en un espectrémetro de masas de
relaciones isotépicas mediante un flujo de helio como
gas portador. Para llevar las moléculas que contienen
los isdtopos estables a estas especies, es necesario
un proceso analitico previo en donde las muestras
reaccionan a altas temperaturas y en presencia de
catalizadores, con el fin de transformar la materia
a analizar en las especies que son utilizadas como
referencia [6].

La primera parte del proceso ocurre en un analizador
elemental “Flash HT Plus”, el cual cuenta con dos
hornos instalados para dos modos de operaciéon. El
primero de ellos es el modo de combustién en donde
se determinan los isétopos de carbono, nitrégeno y
azufre en las moléculas gaseosas de CO,, N, y SO,
respectivamente. El segundo modo de operaciéon es
por pirdlisis que sirve para determinar los is6topos
de hidrdégeno y oxigeno. Los gases limpios producidos
en los hornos de combustion y pirdlisis pasan por
una columna cromatografica en donde son separados.
El analizador elemental (Figura 1) es acoplado al
espectrometro de masas por medio de una unidad
llamada Conflo IV, que regula la entrada de los gases
producidos al espectrometro de masas.

La deteccion en el espectrometro de masas se da al
entrar los gases por una valvula tipo aguja. Un filamento
caliente genera un bombardeo de electrones que sirven
como fuente de ionizacién de las moléculas de gas
presentes [7]. Las moléculas ionizadas entran en un
fuerte campo magnético producido por un electroiman
el cual realiza la separacion por masas.

Figura 1. Proceso para la determinacién
isotdpica de carbono

Combustion GC Mass Separation

el )]

(d)
(®) (o)

(a) Automuestreador, (b) Columna de combustidn, (c)
Columna de reduccién, (d) Trampa de agua, (e) Fuente
iones, (f) tubo de vuelo, (g) Desviacién magnética, (h)
Detectores.

2.2. Materiales, insumos y equipos

Los equipos utilizados fueron: Microbalanza
Sartorius® (Cubis MSE6.6S-000-DM). Sistema de
espectrometria de masas compuesto por un Analizador
Elemental Flash 2000, una Interfase Conflo IV y un
Espectrometro de masas de relacién isotopica (IR-MS)
Delta V Advantage Isotope ratio MS Thermo Fisher
Scientific®. Los materiales utilizados como referencia
se detallan en la Tabla 1.

Tabla 1. Estandares utilizados para la determinacion
de la linealidad de "*C/"*C por 8"*C (%o)

Nombre STD 813C (%0)
Lithium Carbonate TAEA - LSVEC -46,6
Indian human hair

USGS - 43 -21,28
powder
Limestone NBS 19 1,95
L-glutamic acid USGS - 41 37,63

Para el pesaje de las muestras se utilizaron capsulas
de estafio (8 x 5 mm) volumen 157 pL y reactores de
cuarzo utilizados para los analisis de C y N.



2.3. Implementacion de la metodologia para la
determinacion de la relacion isotopica de

carbono.

Las siguientes son las caracteristicas del mensurando a
cuantificar que definen el método y fueron empleadas
para la implementacién del mismo.

1. Mensurando: Relacién isotépica de Carbono
(C/"*C por §"°C).

2. Técnica analitica: Espectrometria de masas de
razones isotdpicas (IRMS).

3. Pardmetros de Implementacién y criterios de
aceptacion:

Linealidad [8]: capacidad de un método de analisis,
dentro de un determinado intervalo de medicion de
dar una respuesta o resultados instrumentales que sean
proporcionales a la cantidad del analito que se habra de
determinar en la muestra de laboratorio.

Tabla 2. Criterios de aceptacion para la determina-
cion de la linealidad

Criterio Caracteristicas

Coeficiente  de | r>0,99

correlacién

H,:No significativo

H;: Si significativo

H_:b=0

H;: b # 0 Estadisticamente diferente de

Pendiente
cero

H:a=0
Hya#0

Punto de corte

H,: No hay relacién significativa entre
Xy Y. No hay regresion

Regresion H;: Si hay relacién significativa entre X
y Y. Si hay regresion
No debe presentarse una tendencia
Residuales en la grafica de los residuales Vs los

niveles de la curva.

Los criterios de aceptacion utilizados se resumen en
la Tabla 2. La linealidad se evalué mediante la recta
correspondiente a la ecuaciéon y = bx + a, donde y
corresponde a los valores reales de los estdandares

utilizados y x a los valores obtenidos para los mismos
estandares. Usando el andlisis de la regresién vy
correlaciéon por minimos cuadrados para el intervalo
de trabajo, el anilisis de la gréfica y el tratamiento
estadistico de los datos para cada uno de los parametros
evaluados. El intervalo de trabajo se detalla en la
Tabla 1.

Exactitud: estd compuesta por los pardmetros que se
relacionan en la figura 2.

Figura 2. Determinacion de la exactitud

Exactitud

Veracidad Precisitn

Veracidad: es la proximidad entre el promedio de un
numero infinito de réplicas de valores de medicién y un
valor de referencia o convencionalmente verdadero. La
exactitud esta relacionada de forma inversa con el error
sistematico de medicidn, el cual puede ser estimado
como un sesgo de medicion.

La estimacion del sesgo en los resultados de medicion
se obtuvo midiendo 10 veces el valor de seis materiales
de referencia, en condiciones de repetibilidad o de
precision intermedia. La estimacion del sesgo fue dada
por diferencia entre el valor promedio de los valores de
medicidn para un material y el valor convencionalmente
verdadero de dicho material. Para la evaluacién de la
veracidad se realizaron las siguientes mediciones:

Tabla 3. Muestras utilizadas para la evaluacion
de la veracidad

Estandar 8°C o vppp
USGS - 43 -21,28
IAEA - CH7 -32,15
LIE-CV -22,19
LIE-BB -18,58
LIE EEZ-20 -12,26
LIE PA 2 -15,84

3

53

Implementacién del Método para la Determinacién de Isétopos

M. Moreno y otros



INVESTIGACIONES Y APLICACIONES NUCLEARES

Edicién, octubre de 2017

54

Precision: es el grado de concordancia entre las indica-
ciones o valores de una magnitud medidos, obtenidos
por mediciones replicadas sobre el mismo objeto o uno
similar bajo condiciones especificas [9]. La precision
fue medida por el grado de dispersion de los resultados
individuales con respecto a la media, y estd expresada
matematicamente como la desviacién estandar relativa
(RSD) o Coeficiente de Variacion (CV). Se evalud a tra-
vés de repetibilidad y reproducibilidad intermedia. Se
realizaron 10 determinaciones de cada uno de las mues-
tras, determinando el promedio, desviacion estandar y
coeficiente de variacion.

Repetibilidad: Estudia la variabilidad del método
efectuando una serie de mediciones sobre la misma
muestra bajo las mismas condiciones. Para la eva-
luacién de la repetibilidad se tomaron los ensayos
realizados para la veracidad ademas los ensayos rea-
lizados a una muestra de papel de cafia en el LIES y
el LIE-EBDA.

Precision intermedia: El objetivo del estudio de preci-
sién intermedia es determinar la variabilidad del mé-
todo efectuando una serie de andlisis sobre la misma
muestra, usando el mismo procedimiento, pero en un
intervalo de tiempo mayor, posiblemente por diferentes
analistas quienes pueden usar el equipo en forma dife-
rente. Se evaltian los efectos causados al variar factores
tales como el dia, el analista, el instrumento, entre otros.
La evaluacion de la precision intermedia se realizé con
analistas diferentes en dias distintos. Se evalud la res-
puesta sobre la muestra de papel de cafia [10].

Reproducibilidad: La reproducibilidad fue evaluada
por medio de los analisis sobre una misma muestra (pa-
pel de cana) en el Laboratorio de Isétopos Estables del
Servicio Geoldgico Colombiano (LIES) y el Laboratorio
de Is6topos Estables de la Estacion Bioldgica Donana
(LIE-EBDA).

3. RESULTADOS Y ANALISIS

A continuacion, se relacionan los resultados obtenidos
para la implementacion de la metodologia basados en
los criterios de aceptacion establecidos previamente.

Linealidad: La figura 3 presenta los resultados
obtenidos para la curva de calibracion, con el fin de
evaluar la linealidad de la relacion isotopica de carbono
en el intervalo - 46,6%o hasta +37,63%o.

Figura 3. Grafica de linealidad para determinacién
de carbono

50,0

40,0

2670 y = 1,0044x - 25,752
R? = 10,9998

-50,0 813C/12C (Obtenido)
-60,0

Al realizar analisis de residuales se observa que no
presentan ninguna tendencia, estos resultados se
encuentran aleatorios lo cual indica que el modelo de
regresion escogido ofrece un buen ajuste.

De acuerdo a los datos reportados en la Tabla 4 se
considera que el método es lineal para el intervalo
evaluado de relacion isotdpica de carbono. En cuanto
al punto de corte, de acuerdo con los criterios de
aceptacion establecidos, se observa como este es
estadisticamente diferente de cero, sin embargo en
virtud de la naturaleza del mensurando correspondiente
a una medicion relativa, este criterio fue descartado
como requisito para aceptacion de la linealidad.

Tabla 4. Resultados para la linealidad de la relacion isotopica de carbono

Criterio Hipotesis Criterio de aceptacion Resultado Conclusion
- > 0,99 1,00 Cumple
Coeficiente de
. H_: no significativo t, 28141,09 Se rechaza H
correlacién ° t_, >t serechaza H = .
H;: Si significativo o ? to 2,23 r significativo
H: b=0 t_: 210,93 Se rechaza H,. b
Pendiente toy >t e acepta Hy Estadisticamente
H:b=0 t 12,23 .
i crit diferente de cero.
H,: no hay relacion significativa entre X y Y. EF,, : 44492 Se rechaza H_;
Regresion F, > F_: seacepta H|
H;: Si hay relacion significativa entre X y Y. F_: L41E-19 | Sihay regresion.




Veracidad: la evaluacién de la veracidad se realizd con
la medicidon de los estandares referenciados en la Ta-

bla 5. A cada uno de los valores de §"*C de los estanda-
res primarios y secundarios se les realizd una serie de
medidas con el fin de calcular el sesgo implicado en la
medicion. En cuanto a la veracidad los resultados de la
Tabla 5 se observa que no existe diferencia significati-
va con los valores obtenidos y los valores tedricos, ya
que los resultados de exactitud obtenidos se encuentran
dentro del intervalo establecido como criterio de acep-
tacién (90 — 110%).

El descarte de datos se hizo mediante el contraste
estadistico de Grubbs. Estos resultados demuestran
que el método, en las condiciones del laboratorio,
con analistas diferentes y en dias distintos, genera
resultados con veracidad satisfactoria para estandares
que se encuentren en el rango establecido, por tanto
se considera que el método es veraz en el intervalo
evaluado y definido previamente en la linealidad.

Repetibilidad: A partir de los datos obtenidos de §*C de
los estandares (Tabla 5) y de los valores obtenidos para
la muestra de papel de cana (Tabla 6), se observa que
estos resultados presentan un coeficiente de variacion
que esta dentro del limite (CV< 5,66%) indicado por los
criterios del laboratorio. El criterio fue establecido por
medio de la ecuacion de Horwitz, ver Ec. 2.

CV Horwitz = 2(1-05lg¢) ()

Donde,
CV: Coeficiente de variacion
C: relacion isotopica en partes por mil %o.

La repetibilidad también fue evaluada por medio de las
mediciones de una muestra de papel de cana, realizadas
por el mismo analista en un mismo dia (Tabla 6). Se
observa que los coeficientes de variaciéon son menores
al valor critico estimado por medio de la ecuacion de
Horwitz.

Los resultados permiten establecer que la metodologia
analitica presenta un alto grado de precisién (ya que
las medidas realizadas dan un coeficiente de variaciéon
menor al 5,66%), asi como repetibilidad para el analisis
de 6-C.

Precision intermedia: A partir de los resultados
obtenidos entre los analistas 1 y 3 (Tabla 6), las medidas
fueron tomadas en el mismo laboratorio (Laboratorio
de Isotopos estables en muestras solidas - Servicio
Geoldgico Colombiano), empleando el mismo equipo
y la misma técnica en diferentes dias. Se observa que
estos resultados presentan un coeficiente de variaciéon
que esta dentro del limite indicado por los criterios del
laboratorio. El criterio fue establecido por medio de la
ecuacion de Horwitz (CV < 5,66%).

Lo anterior permite concluir que la metodologia
analitica presenta buena precision en términos de
precision intermedia para el analisis de 6"*C.

3

Tabla 5. Datos obtenidos para determinacion de la veracidad del método

Estandar USGS-43 IAEA-CH7 LIE-CV LIE-BB LIE-EEZ-20 LIE-PA
Fecha andlisis 25/11/2014 12/05/2014 27/11/2014 27/11/2014 27/11/2014 02/12/2014
Valor real -21,28 -32,15 -22,19 -18,58 -12,26 -15,84
n 9 10 10 10 11 11

Promedio
(87C%o) -21,46 -31,73 -22,84 -18,96 -12,39 -16,14
Desvest 0,12 0,036 0,093 0,15 0,076 0,25
(% 0,54 0,11 0,41 0,82 0,61 1,54
% Error -0,84 1,30 -2,92 -2,02 -1,06 -1,88
%Exactitud 100,84 98,70 102,92 102,02 101,06 101,88
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Tabla 6. Datos obtenidos para la muestra de papel

de caiia por tres analistas diferentes, y en diferentes

misma muestra (papel de cana) que se realizaron en
dos laboratorios distintos. Los resultados se presentan

laboratorios en la Tabla 6, en donde se consignan los datos de los
analistas 1 y 3 que fueron tomadas en el laboratorio de
Isotopos Estables del Servicio Geoldgico Colombiano
Fecha analisis | 03/12/2014| EBDA | 14/02/2014 p del Servicio Geoldgico C oy
los datos del analista 2 fueron tomados en la Estacion
Réplica/Analista | Analistal | Analista2 | Analista 3 S -
Bioldgica Dofana.
n 10 18 27
Miximo 12,807 12877 12,907 El anallslls de varianza que se'preser%ta en la. Tabl.a 7
. demostré que no existen diferencias significativas
minimo -13,451 -13,238 -13,235 . . K
| entre las varianzas de los conjuntos de datos objeto
Talto 1,618 1,824 1,383 de estudio, adicionalmente se puede establecer que el
T bajo 1,870 1,705 1,900 valor esperado es estadisticamente igual para los tres
Valor critico G j
009 2,262 2,120 2,060 conjuntos de datos.
b ' e Los resultados de la evaluacion de la reproducibilidad
romedio . ..
(6C%) -13,11 -13,06 -13,0 muestran que aunque se cambien las condiciones en
i que se hace el ensayo, con diferente analista, diferente
Desvest 0.18 0.10 0.10 dia y diferente laboratorio, el método sigue presentando
cv 1,41 079 077 buena precision (coeficiente de variacion menor al

5,66%) para la determinacién 8"C. Por tanto, acorde
con los resultados de las Tablas 6 y 7, se puede concluir
Reproducibilidad: Los datos de reproducibilidad que el método es reproducible para el fin previsto.

fueron evaluados por medio de las mediciones de una

Tabla 7. Analisis de varianza para la reproducibilidad

Origen de las Suma de Grados de Promedio de los . Valor critico
F Probabilidad
variaciones cuadrados libertad cuadrados para F
Entre grupos 0,0476 2 0,0238 1,361 0,265 3,175
Dentro de los grupos 0,910 52 0,0175
Total 0,957 54

En cuanto a los parametros evaluados y los criterios
de aceptaciéon establecidos, es posible concluir que
el método IRMS es apto para la determinacion de las
relaciones isotdpicas de carbono en el intervalo de
trabajo establecido, razén por la cual los resultados
analiticos son confiables y podran ser comparados con
los obtenidos en otros laboratorios.

4. CONCLUSIONES

De acuerdo a los resultados obtenidos se encontré
que existe relacion lineal en el intervalo de trabajo
seleccionado con respecto a los materiales de referencia
disponibles en el laboratorio, los cuales tienen §“C

entre -46,6%o y +37,63%o (tablas 8 y 9).
oY bo ( ¥9) De acuerdo con la naturaleza del mensurando, el cual

corresponde a una medicidn relativa, los parametros de
limite de deteccién y limite de cuantificacidén no aplican
en esta técnica.

Los resultados encontrados de la técnica de

espectrometria de masas de relaciones isotdpicas (IRMS
por sus siglas en inglés) presentan buena exactitud,
determinada con base en la Veracidad, repetibilidad, Con el fin de aumentar el rango de mediciones del

precision intermedia y reproducibilidad (Tabla 10). método, se propone que a futuro se realicen estudios
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para medir la precisién en un intervalo mas amplio de
relaciones isotopicas para el carbono.

Debido a que los materiales de referencia certificados
son costosos y de dificil consecucién, se recomienda

hacer pruebas para encontrar materiales de referencia
secundarios que puedan servir para el aseguramiento
de la calidad analitica de resultados y el andlisis

rutinario.

Tabla 8. Rango validado para *C/*C

Parametro Carbono Observaciones
Linealidad Se garantiza la realizacion de analisis en estos rangos de relacion isotopica ya
inealida
. -46,6 a -37,63%o0 que al hacer el andlisis de linealidad se encontré que medidas realizadas de
Rango Validado . .
8C en este rango presentan comportamiento lineal.
Tabla 9. Criterios de aceptacion para la linealidad del método
o . Criterio de .,
Criterio Hipdtesis ., Resultados Conclusion
aceptacion
r> 0,99 > 0,99 1,00 Cumple
Coeficiente de | H_: No significativo t: 28141,09
correlaciéon H.: Si sienificati Lea > Lerie Se rechaza H,
i o1 signihicativo se rechaza H t 223 r significativo
Crll
H,: b=0 t.: 210,93
H:b=0 ¢ st Se rechaza H.
i >t .
Pendiente Estadisticamente diferente de cal = Ferd b Estadisticamente diferente de
se rechaza H t .223
cero. rit” = cero
H: No hay relacién
significativa entre X y Y.
g F,, : 44492
No hay regresion a
F_.>F : Se rechaza H .
Regresion tab 7 " erit . °
H: Si hay relacion se rechaza H Si hay regresion.
1
significativa entre X y Y.
, g F_,: LAIE-19
Si hay regresion e
No se presenta ninguna tendencia, se encuentran
. No debe presentarse una tendencia en la grafica de P ) & o
Residuales ) ] datos aleatorios lo cual indica que el modelo de
los residuales Vs los niveles de la curva. o ) ] )
regresion escogido se ajusta bien.

o)
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Tabla 10. Criterios de aceptacion para la determinacion de la exactitud del método

Criterio de . ;
Criterio ., Resultado | Conclusion Observaciones
aceptacion
No existen diferencias significativas con
) ) los valores obtenidos y los valores tedricos
. Porcentaje de exactitud ) .
Veracidad 101,24 % Cumple |ya que los % de exactitud obtenidos
entre 90-110 % .
se encuentran dentro del intervalo
establecido como criterio de aceptacion.
La metodologia analitica presenta buena
Repetibilidad % CV < 5,66 0,67 % Cumple | precision como repetibilidad para el
andlisis de relacion isotépica de *C/"*C.
La metodologfa analitica presenta buena
Precision Intermedia % CV < 5,66 0,99 % Cumple | precision como precision intermedia para
el anélisis de relacion isotopica de *C/™2C.
<
5
£ El anélisis de varianza demostré que no
5 Homogeneidad de existen diferencias significativas entre
varianzas las varianzas de los conjuntos de datos
H_: Varianzas iguales objeto de estudio, adicionalmente se
° Cumple
H;: Varianzas puede establecer que el valor esperado
diferentes es estadisticamente igual para los tres
Reproducibilidad conjuntos de datos.
Aunque se cambien las condiciones en que
se hace el ensayo, con diferente analista,
diferente dia y diferente laboratorio,
%CV < 5,66 0,99% Cumple ] .
el método sigue presentando buena
precision para la determinaciéon de la
relacion isotopica.
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