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DETERMINACION DE BAJOS NIVELES DE ACTIVIDAD ALFA APLICANDO
‘UN SISTEMA DE DISCRIMINACION POR FORMA DE PULSO A UN
EQUIPO CONVENCIONAL DE CENTELLEO LIQUIDO

Oliveira, A. A.; Bonino, A.
Comision Nac1ona1 de Energfa Atom1ca
Casilla de Correo 40
1802 Aeropuerto de Ezeiza
Argentina

"RESUMEN

E1l sistema que se describe permite determinar la actividad a en
.presencia de actividad B8/y en muestras diversas. La discrimina-
cién electrénica por forma de pulso de 1a sefial proveniente de un
equipo convencional de centelleo 1iquido se utiliza para determi-
nar la actividad « en muestras intermedias de diversos procesos
‘radioquimicos, asi como en muestras obtenidas en el monitoreo de
dreas y superficial, sin necesidad de un tratamiento previo para
separar los emisores By vy .

Por cotra partc, l1a considcrable reduccién del fondo de radiacidn
alcanzado con este método permite la utilizacidn de sistemas au-
tomdticos de centelleo 1iquido en la medicién de muestras prove-
nientes del monitoreo ambiental y ocupacional.

ABSTRACT

The described system allows the measurement of a activity in the
~presence of B/y activities in various types of samples. Pulse
shape discrimination of the signal from a convencional 1liquid
scintillation unit is used for -assessing®the a . activity in sam-
ples obtained from several radiochemical processes as well as in
samples from area and surface monitoring, without separating for
the. Yy and B emitters present. .

Additiona]]y, the considerable background reduction attained by
this method makes possible the utilization of automatic liquid
scintillation systems for measuring environmental and occupation-
-al monitoring samples.



1.

INTRODUCCION

En las distintas etapas del cicle del combustible nuclecar se
presenta la necesidad de identificar los nucleidos emisores
alfa presentes en muestras vinculadas al control ambiental,
ocupacional o de procesos. En todos los casos se presentan
condiciones de contorno que se relacionan con caracterfisticas
tales como.-eficiencia de contaje, 1imite de deteccion, rapi-
dez, reproducibilidad, etc. que deben ser adecuadamente
analizadas para la seleccidn de la técnica de medicidn.

Una vez procesadas las muestras adecuadamente, las opciones
disponibles para el contaje alfa suelen reducirse a:

a) Secado de una alicuota o del total de la muestra sobre vi-
drio de reloj y medicion utilizando un centellador de SZIn-
(Ag) en el interior de una "camara negra". E1 contaje de
fondo normal de este tipo de detectores es del orden de
0,1 cpm, mientras que la eficiencia de contaje sin depd-
sito salino visible sobre el vidrio de reloj es del 45% en
geometria 41, E1 principal inconveniente es la fluctuaciodn
del valor de la eficiencia debida al depésito de sales so-
bre el wvidrio de reloj, que introduce notables errores de
cuantificacion. 4 -

b) E]ectrodepos1c1on -de l1a muestra y medicidén con un detector
' de barrera de superficie, en vacio. Este sistema permite.
diferenciar distintos emisores alfa (espectrometria alfa)
~en funcion de su energia. E1 fondo de contaje en la zona
de interés es despreciable y la eficiencia oscila entre un
25% y un 35% de acuerdo al tamafio del detector (geometrfia
41), Sin embargo, el proceso de electrodeposicidn es engo-
rroso y dependiente de ciertos parametros dificiles de
controiar tales como temperatura, pH y concentracidon de
interferentes. Por otra parte, se requieren de 2 a 3 ho-
ras para una electrodeposicion completa, 1o que hace que
el método sea inapropiado para la medicién de un numero
elevado de muestras. . . - .

*L
e

c)-Medicién por centelleo 1iquido. Normalmente la medicidn de

- emisores alfa por este sistema ofrece ventajas aprecia-
bles, dado que permite la medicidon automdtica de un gran
nimero de muestras, con escasa preparacion previa y eleva-
da eficiencia. Sin embargo, el fondo de cqntaje para emi-
sores alfa es relativamente alto, aproximadamente 5 cpm,

Los niveles de actividad de interés para el control ambien
tal u ocupacional exigen fondos de contaje reducidos. Con
la finalidad de utitizar las ventajas que presentan los"
sistemas automdticos de cefitelleo 1iquido, se han aplicado
sistemas electronicos de discriminacidon de pulsos para re-
ducir el fondo de contaje.

Las caracteristicas mds importantes de 1os sistemas de discri
minacién de pulso para la medicidon de emisores alfa por cen-



tetleo 11qu1do han sido ampliamente difundidas por la 11tera-
tura especiatizada (1, 2, 3). Asimismo, mucho se ha escrito
sobre la aplicacidon de sistemgs e]ectnon1cos de discrimina-
cion por forma de pulso a la cente1109raf1a 1Tquida, con €l
fin de obtener contajes de fondo compatibles con la determi-

- nacion de niveles ambientales de actividad. Sin embargo, la

mayoria de los trabajos realizados tienden al andlisis espec-
trométrico de emisores alfa, en funcidon de su energia, 1lo
cual requiere utilizar no s6lo centelladores de elevada pure-
za quimica, sino también dispositivos Optico-electrénicos cu-
ya implementacidn exige un considerable -esfuerzo técnico y
econémico (4, 5, 6).

En este trabajo se demuestra la factibilidad de reducir con-
siderablemente el fondo de contaje por centelleo 1iquido de
emisores alfa, aplicando un sistema simple de discriminacion
por forma de pulso a un equipo convencional de centelleo 17-
quido, Ademds, como no se alteran sus caracteristicas origi-
nales, puede utilizarse a]ternat1vamente para la determina- _
cion de emisores beta, funcidn para la que fue originalmente
construido.

E1l sistema procesa electrdnicamente la sefial proveniente de
uno de los fototubos.del equipo de centelleo liquido conven-
cional, mediante un sistema exterior al mismo, aprovechando
las caracteristicas mecdnicas y o6pticas del equipo, 10 que
permite 1a medicidon automdtica de hasta 300 muestras.

La informacidn puede régistrarse en un analizador multicana
o en el sistema original de registro y emisidén de datos del
equipo convencional. - :

MECANISMOS DEL CENTELLEO LIQUIDO

La pérdida de energfa por particulas caryadas cuando atravie-
san un material dado puede traducirse en diversos fendmenos,
tales como ionizacién, excitacion y/o disociacign de las mo-
1éculas que componen el material (7, 8).

La pérdida de energia por ionizacion ha sido ampliamente es-
tudiada. La ionizacion especifica, o sea la pérdida de ener-
gifa (E) por unidad de recorrido de la particula cargada, (X),
no es constante a 1o largo del recorrido de dicha particula,
sino que se rige por la expresion: :

- .q__g.'z ._]_‘_

X v?2
donde V es la velocidad de 1a partfcu]a'cargada en el medio.

Esta caracteristica es aplicable tanto a particulas "pesa-
das", como los nicleos de He*? (alfa), como a electrones e-’
(beta), que son particulas "11vianas“. Como las velocidades
de los electrones son mayores que las correspondientes a las



particulas alfa .en un mismo medio, 1a pérdida de energfa es-

pecifica por ionizacidn es menor para 10s electrones.
(

Por otra parte, el pasaje de partfcu]as cargadas a través de
un medio induce varios tipos de excitacidn molecular., Las mo-
1éculas del medio pueden ocupar diversos estados excitados,
tales como rotacionales, vibracionales o electrénicos, segun
se observa en la figura 1. '

Los estados e]ectrénicos "singuletes” (spin=0) se indican co-
mo S m1entras que los estados electrdonicos "tri-
pletes" sp1n i indican como T, T2, etc. Los estados vi-
bracionales correspondientes son indicados con S02

etc, mientras que los estados rotacionales no se 1nd1can daga
su baja energia y su vida muy corta en medios 1iquidos.

Finalmente, una forma adicional de pérdida de energifa es 1la
ruptura molecular, con produccidn de .radicales libres e io-
nes. Estos productos interfieren con el proceso de produccidn
de luz, siendo su efecto mds pronunciado en el caso de parti-
culas cargadas "“pesadas"

AY

De acuerdo a 1o expuesto, el pasaje de una particula cargada
~a través de un medio (en este caso el centellador orgdnico)

"produce a 10 largo de la traza la existencia de moléculas or-
ganicas excitadas, principalmente a los estados S y T, las
que sufren transiciones tales como las indicadas en la figura
1. S

Las transiciones que originan emision luminosa son las corres
" pondientes a S, * S y 'T1 + S E1l estado S1 decae a S0
con el tiempo &e v1£a T1 caracteristico, mientras que el es-
tado T, 1o hace con un t1empo de vida 71,, considerablemente
mayor que L : '

La " ve]ocidad de emision de fotones puede expresarse ex-
ponencialmente asft: ' '

Rg =~ e~t/T] .y Ry ~ e-t/12 - -

donde Rg y Rt representan las velocidades de emisi:on fotdmica
correspondientes a las transiciones mencionadas.

. . . 'Y ) .
El pulso resultante estd compuesto por ambas contribuciones,
Rg ¥ Rt, segun se observa en la figura 2. .

Es -importante notar que los pulsos debidos “a la interaccién
de particulas alfa con el centellador son mds largos en fun-
cioén ‘del tiempo que los debidos a las particulas beta. Esta
diferencia, debida a la mayor ionizacidn especifica de las
particulas alfa, se utiliza para d1ferenc1ar e]ectron1camente
el t1po de part1cu1as de interés.

La relacidon entre la "poblacidon" de 1los estados singulete y
triplete para la interaccidn de part1cu1as alfa con el cen-



tellador es diferente a la correspondiente @ la interaccion
"beta.

La produccion de luz por unidad de recorrido %—%

de una particula "liviana" como los electrones, puede descri-
birse por: o

donde S es la eficiencia.de produccidon de fotones

d E . . < oo
_ i especifica.
Yy g 'a ionizacion espec a

En el caso de las particulas "pesadas",alfa, resulta

‘d E
dL _ S a4 x
d x 1 + KB d E
d x
donde K = coeficiente de quench1ng
: B = nimero de moléculas excitadas de cente]]ador por
unidad de pérdida de energTa.
E1 -denominador estd relacionado con la produccidén de produc-
es interferentes, debidc a la gran icnizacidn es

pecifica de
tales particulas. :
La produccion de luz debida a electrones relacionada con 1la

debida a particulas alfa puede expresarse en la forma siguien
te: , _

donde E es 1la energ1a de las particulas y K una constante
propia del sistema. - :

La ré]acién Le/La es siempre mayor que 1, 1o que significa
que, para la misma energia, la respuesta a la interaccioén
beta es mayor que la debida a la interaccidn alfa (figura 3).

En el rango de energias que habitualmente interesa para 1os

emisores alfa (entre 4 y 6 Mev), la relacion Le/lLa es aproxi-

madamente 10, mientras que la relacidon Ee/Ea es alrededor de
1/10, Estas relaciones descartan la posibilidad de discri-
Tinar eftre emisores alfa y beta en funcién de su energia -
10, 11). - ' .

La interferencia a]fa/beta se puede apreciar en el espectro

energético de la figura 4, tal como es posible observar en la ~

pantalla de un anallzador multicanal conectado al equipo de
centelleo 1iquido. '



Por otra parte, 1a mayor contribucidn_al fondo_de contaje. por

centelleo Tiquido se debe a emisores beta, ya sea constitu-
yentes normales del vidrio de los viales utiiizados tales co-
mo el K-40 o electrones Compton debidos a la interaccidn de
la radiacion c6smica con el centellador. De ahi que la supre-
sion de dicha contribucidn por discriminacidon electrdnica por
forma de pulso sea un medio eficiente de reduccion del fondo
para el contaje de emisores alfa.

EQUIPO .DE' CENTELLEO LIQUIDO CON DISCRIM{NACION ELECTRONICA
POR FORMA DE PULSO

El equipo de centelleo l1iquido utilizado es un Beckman LS
3150 T convencional, concebido para la determinacidn de emi-
sores beta de baja energia (H-3, C-14, etc.). Consta de dos
fototubos EMI 9829 B, sin refrigeracion. Posee 3 canales de
contaje, pudiéndose prefijar las ventanas mediante isosets
fijos o utilizar una ventana variable mediante potenciodme-_
tros. El sistema posicionador de muestras consiste en una ca-
dena porta-muestras con capacidad para 300 viales de 20 ml y
posee un "standard interno" de Cs-137(40uCi).

Este equipo no fue modificado en forma alguna, utilizdndose
la salida BNC de uno de los fototubos para obtener 1a sefial a
procesar. Se utilizé el "standard interno" para generar elec-
trones secundarios en las muestras procesadas. E1 circuito
electronico permite discriminar diferentes t1empos de creci-
miento que provienen del fotomultiplicador del equipo de cen-
telleo 1iquido, los que corresponden a diferentes desexcita-
ciones del centellador para emisores beta/gamma y alfa.

La instalacidon y puesta -a punto inicial de los componentes.
electronicos del sistema de discriminacidon por forma de pul-
so, asi como la modificacidon .del preamplificador comercial
(Camberra 2005), fueron realizadas por la empresa proveedora.

La medicién directa sobre el #nodo del fotomultiplicador me-
diante un osciloscopio permiti6 determinar un tiempo de cre-
cimiento del orden de 15 ns pdara emisores beta/gamma y de 20

~ns para emisores alfa, en una relacion de amp11tud de aprox1-

madamente 10 a 1.

Dados estos pardmetros iniciales, se determind que el sistema
mas adecuado para discriminar diferencias de tiempos tan pe-
quefios deberia ser "fraccion constante" sobre el tiempo de

crecimiento de una sefial sin conformacidn, por poseer muy -

bajo error en 1la determ1nac1on del cruce por cero en funcidn
de la amplitud ("walk") para sefiales muy rdpidas. Ademds, fue
necesario mejorar las condiciones de respuesta en el tiempo
("timing") de los preamplificadores convencionales.

El fotomultiplicador empleado, EMI 9829 B, con fotocdtodo bi-’
alcalino, estd alimentado con una tensidon de 2500 V y montado
en la geometria original. La sefial del dnodo se conecta a un



preamp11f1cador de carga especialmente modificado para_no in-
troducir tiempos de crecimiento adicionales en la ‘cadena elec
trénica, de forma que iwo enm&scare la pequefia diferencia en-

tre 1os tiempos de crecimiento beta/gamma y alfa.

Para garantizar la respuesta en tiempo, la salida del pream-
plificador se acopla mediante cable RG 58 (impedancia carac-
teristica 50 2), con terminaciones pasantes de 50 @, a un am-
plificador que posee gran ancho de banda con .el fin de inver-
tir 1a sefal, elevar su amplitud aproximadamente seis veces y
producir una pequefia integracion, menor de 2 ns, mejorando la
relacidn sefial/ruido del sistema y adecuando la sefial a la
entrada de los discriminadores.

En los discriminadores de fraccidon constante, la sefial de en-
trada es demorada, cambiada de signo y comparada con una frac
cion de la sefal original. Cuando esta composicidon del pulso
de entrada cruza la 1inea de base, el .discriminador indica en
su salida que la sefial alcanzdé la fraccion prefijada. E1 dis-
criminador posee un nivel de umbral a partir del- cual comien-
za a operar de forma de eliminar el ruido e]ectron1co. El
proceso se puede visualizar en la figura %.

Se puede observar que, para diferentes amplitudes pero igua-

"“les tiempos de crecimiento, el cruce de la linea de base se

produce en el mismo lugar; en cambio, para cualquier amplitud
pero diferente t1empo de crec1m1ento, el cruce de la linea de
base varfa. . .

Originalmente los discriminadores empleados poseen una frac-
-cion fija en 25% de la sefial de entrada. Como interesa defi-
nir dos fracciones diferentes y medir el intervalo entre am-
bas con el fin de obtener informacion del tiempo de creci-
miento, se procedid a cambiar al 50% la fraccidon en uno de
- ellos, reemplazando las resistencias del divisor R,» Ry por

dos de 100 @ (ver figura 6). '

Dado que el discriminador no posee linea de retardo interna,
para que el sistema opere correctamente, se necesita un re-
tardo externo superior al tiempo de crecimiento del pulso de
entrada. En este caso se utilizaron lineas de retardo ajusta-
bles de 64 ns en pasos de 0,5 ns.

En 1a figura 7 se pueden v1sua11zar las pequenas d1ferenc1as
de tiempo en el cruce de la linea de base para pulsos de 40
.ns y 20 ns de tiempo de crecimiento indicadas por las salidas
de .corriente correspondientes a los discrimfnadores de 25% y
50%

El error caracteristico en 1a determinacion de tiempo para el
discriminador empleado es menor de 200 ps para una re]ac1on
de amp11tud de 100 a 1. .

Los pulsos de corriente de l1os discriminadores habilitan 1los
comandos de arranque y parada de un convertidor tiempo-ampli-



tud mediante el cual podemos obtener un espectro de tiempo de
una muestra beta y alfa, (ver figura 8). Incorporado al con-
vertidor tiempo-amplitud se enluentra un discriminador de am-
plitud que permite fijar una ventana, eliminando la parte
indeseable del espectro y permitiendo 'visualizar solamente
1os pulsos que cumplen con 1a condiciéon de la ventana de
tiempo, los que podrdn ser habilitados para su andlisis.

Para poder analizar las energias, la sefial del centellador se
debe demorar y conformar, adecudndola a la entrada del multi-
canal mediante un amplificador conformador con linea de re--
tardo; ademds, se debe habilitar 1la entrada al MCA en el mis-
mo instante en que l1a sefial arriba .al ADC, mediante 1a salida
del discriminador de la ventana de tiempo.

E1 diagrama completo se puede visualizar en la figura 9. Una
vez ajustado el sistema.con el MCA, se puede colocar un con-
tador directamente en la salida del discriminador de amplitud

"y obtener la informacidn en cuentas, sin pasar por el espec-
"tro energético.

PREPARACION Y PROPIEDADES DE LA MEZCLA CENTELLADORA,

La solucidon centelladora utilizada se prepard de acuérdo a la
experiencia descripta en 13 literatura especializada (9). Se

‘disolvieron 4 g de PBBO (2-4 bifenil-6 fenilbenzoxazol), 40 g-

de HDEHP (dcido di (2-etil hexil) fosférico y 160 g de nafta-
leno, en 1 1itro de teclueno. .

El HDEHP fue decolorado mediante el uso de carbon activado.
E1l resto de l1os reactivos no fue sometido a ningdn tratamien-
to de purificacion.

La solucidn obtenida cumple 1a doble fina]idéd de extraer 1los

"nucleidos emisores alfa.de la solucidn dcida en que se encuen

tran (extraccion 1fquido-l1iquido) y ofrece propiedades cente-
1ladoras de alta eficiencia para tales emisores (2 100%). .

Por otra parte, la solucidon mantuvo sus propiedades inaltera-
das durante perfodos prolongados (1 a 2 meses), siendo con-
servada en recipientes de color opaco y en medio refrigerado.

PREPARACION DE LAS MUESTRAS A -ANALIZAR o

Las.muestras a aralizar, ya sean eluidos de columnas de sepa-
racion cromatografica .por resinas de intercambio i6nico o

cromatografia de fase invertida, o alicuotas de soluciones

standard de los diferentes nucleidos de interés, fueron lle-
vadas a sequedad sobre plancha calefactora.

Posteriormente, e]lresiduo fue tratado con dcido perclorico
0.2 M en viales de centelleo de vidrio Pyrex, agregdndose so-

Jucion saturada de nitrato de aluminio en una relacidn 1/10



v/v respecto a la fase acuosa en que se d11uyeron las mues-
tras. )
e .

Finalmente, se pipetearon 2 mi de la solucidn centelladora
extractante, agitandose durante 5 minutos. Una vez separadas
las fases, sin eliminar la fase acuosa que sirvid de soporte
para situar el pequefio volumen de centellador frente al foto-
tubo, se ubicaron l1os viales en el equipo.

Es necesario aclarar que las primeras muestras procesadas
fueron deoxigenadas por burbujeo. con CO, y selladas con agen-
tes siliconados antes de ser medidas. Sin embargo, se observd
que la eliminacidon de este paso, de ejecucidon laboriosa, no
ocasionaba perjuicio apreciable a la determinacion.:

RESULTADOS OBTENIDOS.

En 1a figura 8 puede observarse el espectro de tiempos obte-
nido utilizando mezcla de emisores alfa y beta.

Como emisor beta se utilizd Sr-90/Y-90. Asimismo, se genera-
ron electrones secundarios en los viales conteniendo emisores
alfa mediante el standard interno del equipo (40 uCi-Cs-137),

“ubicado neumdticamente frente a l1os mismos.

E1l fondo obtenido en la regidn de interés del espectro de
tiempo es del orden de 0,3 cpm, manteniéndose estable para
mediciones de 50, 1060 y 1000 minutos.

La eficiencia de contaje en dicha reg1on es de aprox1madamen-

te 944%,

Estos valores, correspondientes a las experiencias iniciales

- con el sistema, nos permiten- estimar un limite de deteccion

del orden de 60 fCi de actividad alfa.
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Espectro energético de interaccionesocy B
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Procesamiento de la sefial por el discriminador de Freaccidn Constante
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Diagramé en bloques del sistema



