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Resumen

En los laboratorios analiticos, el tiempo de respuesta de los ensayos realizados
suele ser una variable critica. Ya sea para una medicién debido a algun
incidente ocurrido de posible exposicion o contaminacién, u otra circunstancia
del cliente donde se requiere una respuesta rapida. Por esto, disponer de las
herramientas para poder actuar acorde a las necesidades emergentes permite
invertir recursos acordes a cada situacion.
Con el objetivo de invertir insumos de forma eficiente y optimizar la técnica de
espectrometria alfa en aguas, que consiste en la electrodeposicion de uranio
gue pudiera estar presente en la muestra para asi poder medirlo en el detector,
se propone estudiar la curva de rendimiento vs pH de la electrodeposicion para
obtener el pH adecuado y luego evaluar dos métodos de separacion de la
muestra, usando columnas de separacion:

1) Anionica AG1-X8

2) UTEVA
Que va a permitir concentrar y purificar la muestra antes del proceso de
electrodeposicion.
Y se pretende evaluar para este estudio: el limite de deteccién y cuantificacion,
tiempos de respuesta, relacion costo-beneficio: Concentracién vs Tiempo de
medicion, calidad de espectros obtenidos y potenciales interferencias.
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Capitulo 1: Introduccion

Objetivos

Estudiar como influye el pH en la electrodeposicion de la muestra mediante el
rendimiento de la medicion por espectrometria alfa. Buscar un pH o rango de
pH mas adecuado.

Estudiar y comparar los métodos de separacion quimica disponibles en el
laboratorio, para eliminar las interferencias que pudieran existir en la muestra
mediante el analisis de espectros.

Evaluar tanto para el pH correspondiente como para los métodos de
separacion quimica, los tiempos de respuesta, relacion costo-beneficio:
Concentracion vs Tiempo de medicion, calidad de espectros obtenidos y
potenciales interferencias.

Determinar el limite de deteccién y cuantificacion de la técnica.

Antecedentes

1.2.1.Técnica de espectrometria alfa en muestras de agua ambiental

El concepto de radiactividad medio ambiental es usualmente asociado con la
presencia de NORMs (Naturally occurring radioactive material — Materiales
radiactivos naturales) en la corteza terrestre. Los emisores alfa mas
importantes que representan al grupo de radionucleidos NORM son el 2°U y
232Th, asf también como sus respectivas series de decaimiento. Ademas de los
NORM, existen radionucleidos artificiales liberados en el medio ambiente
durante explosiones o resultado de accidentes nucleares que son actinidos
emisores alfa.

Los materiales radiactivos naturales estan presentes en la corteza terrestre, en
materias primas y minerales. Sin embargo, las actividades humanas
relacionadas a los recursos naturales, que involucran minerales y materias
primas, no producen una gran cantidad de residuos, y en comparacién el nivel
de exposicion no es significativamente mas grande que el nivel de fondo
normal. No obstante, las actividades industriales que explotan estos recursos
pueden resultar en una potencial exposicion requiriendo que sea controlado.
Las regulaciones existentes prestan principal atencidén a industrias que trabajan
en mineria y procesamiento de uranio mineral debido a la directa consecuencia
de la radiactividad en el mineral y como parte del ciclo del combustible nuclear.
Los radionucleidos naturales y artificiales se encuentran en el medio ambiente,
asi también como su inclusién en las cadenas terrestres y acuaticas de
alimentacion.

En radioproteccion es fundamental poder hacer evaluaciones de dosis claras y
transparentes, asi también como estimaciones lo mas reales posibles. Las
mediciones de concentraciones de actividad en el medio ambiente y
mediciones de dosis externas son las mas realistas a la hora de evaluar dosis.
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El monitoreo ambiental permite el analisis y evaluacion de campos de radiacion
y concentraciones de actividad en muestras ambientales relevantes a la
exposicibn humana, como es el aire, agua potable, productos de agricultura y
alimentos naturales, y también en bioindicadores que concentran
radionucleidos y que pueden dar una medida de la tendencia en los niveles de
actividad. El objetivo de este monitoreo es obtener informacion que permita
tomar medidas y decisiones politicas. Esto puede implicar: establecer la linea
de base de calidad, descubrir tendencias ambientales, identificar algunas
variaciones, detectar nuevas cuestiones ambientales y determinar los avances
realizados para alcanzar las metas ambientales.

En respuesta a la creciente preocupacion sobre la contaminacién medio
ambiental y la exposicion publica resultado del uso de energia nuclear y
actividades comerciales relacionadas a recursos naturales requeridos,
proteccion radiolégica empezé a desarrollar métodos confiables radioanaliticos
y materiales de referencia estdndar. Ademas, métodos sensibles son
necesarios para la aplicacion de radionucleidos naturales y antropogénicos,
como trazadores para el estudio de procesos medio ambientales.

La espectrometria alfa es una de las técnicas mas usadas para la medicion de
composicidon isotépica de actinidos (Th, U, Np, Pu, Am, Cu, Po, y Ra) en
muestras ambientales. Las principales ventajas de este método son la alta
sensibilidad, confiabilidad, la aplicacion de emisores alfa como estandar
interno, y la baja sensibilidad del detector a otros tipos de radiacion y la
posibilidad de poder eliminar radionucleidos que se solapen con las areas de
interés durante el procedimiento radioquimico.

Durante el decaimiento alfa, las particulas alfa con energia especifica son
emitidas desde el radionucleido decaido. Se sabe que los radionucleidos
emiten particulas alfa en el rango de 4 a 9 MeV. La espectrometria alfa usa un
detector para grabar la energia registrada de la particula alfa en la forma de
distribucion de altura de pulsos. Muchos tipos de detectores, como las camaras
de ionizacion, contadores proporcionales, y detectores de centelleo, se pueden
usar para la determinacion de la emision de energia de particulas alfa. Pero,
los detectores de semiconductores son los que mas suelen usarse. Las
variaciones estadisticas en interacciones entre particulas alfa y el detector
causa la aparicion de wuna distribucion de energia provocando el
ensanchamiento del espectro. Las camaras de ionizacién tienen normalmente
una alta eficiencia de conteo, pero la resolucién de energia es muy pobre, a
menos que se equipe con una red de Frisch, que permite una rapida
recoleccion de los electrones por apantallamiento de la induccion de los iones
positivos. La pobre resolucion de energia de los contadores proporcionales y
los contadores de centelleo liquido (cerca del 20%) desventaja el uso
espectrométrico de estos detectores, a pesar de su geometria 41 de conteo.
Para algunas aplicaciones, centelleadores sélidos como CsI(Tl) y ZnS(Ag) son
usados como una cubierta fina de la superficie interior del detector. Debido a la
buena eficiencia de conteo y la excelente resolucion de energia (0,5-1%), la
barrera superficial y los detectores semiconductores de ion silicio implantado
son ampliamente usados en espectrometria alfa. A pesar de la resolucion
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superior en energia, la pequefa diferencia en la energia de particulas alfa para
algunos radionucleidos (Z°Pu y 240Pu, **Am y 2%¥pu, 2'Np, 23U, 2**U y #°Th)
hacen que la separacidn de picos espectrométricos sea dificil.

Debido a la pérdida significativa de energia de particulas alfa en la materia, las
mediciones con detectores solidos se realizan en vacio, para evitar la pérdida
de energia en el aire y dispersion de energia adicional. Las particulas alfa
emitidas son registradas dentro de una delgada capa superficial del detector, y
el numero de pares electron-hueco producidos es proporcional a la energia de
las particulas alfa. Para evitar pérdidas debido a la auto-absorcién y resultando
en la reduccién de la eficiencia de conteo y peor resolucion de energia, la
fuente que contiene la matriz de la muestra tiene que ser lo mas delgada
posible. Para remover la mayor parte de elementos de la matriz para minimizar
la auto-absorcion y eliminar los radionucleidos con interferencia de energia de
particulas alfa, se requiere una separacion quimica. La delgada capa de la
muestra es preparada por electrodeposicién en un disco de acero inoxidable.
Las concentraciones de radionucleidos en muestras ambientales son muy
bajas, y para obtener una incertidumbre de conteo aceptable, se necesita un
tiempo largo de conteo (1-10 dias para actividades de 10 mBg o menores).
Para estimar la contribucién de la técnica al conteo de la muestra, se prepara
en general un blanco. Para la determinacion de actividad absoluta de un
radionucleido desconocido, se determina un estandar con actividad conocida
en relacién a la muestra analizada. El estandar deber ser preparado con el
mismo radionucleido para determinar la eficiencia del detector, preparado y
medido bajo las mismas condiciones. Otra alternativa es usar un trazador
interno, otro isotopo que es agregado a la muestra durante la separacion
radioquimica. La principal ventaja de la espectrometria alfa es el relativamente
bajo costo del equipo, la sensibilidad razonable debido al bajo fondo y la
selectividad de las particulas alfa contra otros tipos de radiacion. Y la principal
desventaja es que conlleva separaciones quimicas complicadas y largos
tiempos de conteo. Los radionucleidos comunmente determinados por
espectrometria alfa se encuentran en la Tabla 1.2.1.1.
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Tabla 1.2.1.1. Radionucleidos comUnmente determinados por

Espectrometria Alfa @

Peri(_)do (.je . Limite de
Radionucleido Semldg5|n- Principales energiag alfa(MeV) deteccién
tegracion (abundancia)
(anos) (ng)
“°Ra 1599 4,78 (94,5%), 4,60 (5,5%) 1,95.10°
4,85 (56,2%), 4,90 (10,2%)
229Th 7,93k | 4,81 (9,3%) 5,05 (6,6%) 4,97 (6,0%) | 9,05.10°
4,84 (5%), 4,98 (3,2%)
#30Th 75,6 k 4,69 (76,3%), 4,62 (23,4%) 9,34.10°
232Th 14 G 4,01 (78,2%), 3,95 (21,7%) 17,55
23y 159 k 4,82 (84,4%), 4,78 (13,2%) 1,78.10™
234y 2453 k 4,77 (71,4%), 4,72 (28,4%) 3,09.10"
235 4,40 (55%), 4,37 (17,2%) 1
U TO3M 1 4 21 (5,7%), 4,60 (5%), 4,56 (4,206) | :90-10
23y 23,42 M 4,49 (73,8%), 4,45 (25,9%) 2,97.10°
238y 447 G 4,20 (79%), 4,15 (20,9%) 5,73
237 4,79 (47,9%), 4,77 (33%) 3
Np 214 M 4,64 (6,2%), 4,66 (3.3%) 2,74.10
23¥py 87,7 5,5 (70,9%), 5,46 (29%) 1,12.107
> py 24,1 k 5,16 (73,3%), 5,14 (15,1%) 3,10.10°
2Opy 6,56 k 5,17 (72,8%), 5,12 (27,1%) 8,48.10°
242py 375 k 4.9 (77,5%), 4,86 (22,4%) 4,87.10"
“4py 81,2 M 4,59 (80,6%), 4,55 (19,4%) 1,10.10"
“TAm 4327 5,49 (84,6%), 5,44 (13%) 5,61.107

1.3. Uranio y Plutonio

1.3.1.Uranio

El uranio es un elemento quimico metalico de color plateado-grisaceo de la
serie de los actinidos, su simbolo quimico es U y su niumero atbmico es 92. Por
ello posee 92 protones y 92 electrones. Su nucleo puede contener entre 124 y
151 neutrones, sus is6topos mas abundantes son el 2®U que posee 146
neutrones y el ?*°U con 143 neutrones. El uranio tiene el mayor peso atémico
de entre todos los elementos que se encuentran en la naturaleza. El uranio es
aproximadamente un 70 % mas denso que el plomo, aunque menos denso que

el oro.

La composicion isotopica en masa del uranio natural es de 99,274%
0,7205% #*°U y 0,0056% ***U.

238U
1
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El #2U, tiene un periodo de semidesintegraciéon de 68,9 afios y sus hijas son
emisores de rayos gamma de alta intensidad que complican trabajar con
muestras que contienen este radioisotopo.

El uranio existe en los estados de oxidacion 3+, 4+, 5+ y 6+. El uranio trivalente
reduce el agua, y por lo tanto no hay solucién acuosa estable de U** a pesar de
gue este estado de oxidacion exista.

Los compuestos de uranio mas importantes son los éxidos. El UO, es el
compuesto utilizado en el combustible de reactores nucleares. Es un material
estable refractario que es de color marrén-negro y no es reactivo con el agua.
Tiene una densidad de 10,97 g/cm® y puede ser preparado por reduccién de
UOs3 con hidrégeno. El U30g (UO,-:2UQO3) es un solido verde-negro, que se
encuentra en la pechblenda. Tiene una densidad de 8,38 g/cm?, es soluble en
HNOg3, y puede ser preparado por oxidacion de UO; o reduciendo UOs. EI UO;
es un solido amarillo—naranja (por eso lo llaman oxido naranja) y es importante
como un intermediario en la produccién de UO, o UFe. El hidruro de uranio,
UH3, es un reactivo en polvo negro. Es un poderoso agente reductor y es
piroférico. Se utiliza una mezcla de hidruros de uranio y circonio como
combustible para los reactores de investigacion tipo TRIGA (Training,
Research, Isotopes, General Atomics) a pequefia escala (LMW thermal).
Haluros de uranio existen en estado de oxidacion 3+ (UFs, UCl3, UBr3, Uls), en
estado de oxidacion 4+ (UF4, UCl,, UBrg, y Uly), en estado de oxidacién 5+
(UFs, UCls), y en estado de oxidacién 6+ (UFg, UClg). UF4 (“sal verde” de
uranio) es un intermediario en la produccién del metal de uranio y UFg se
puede obtener de la reaccion 1.3.1.1 de UO, con exceso de HF,

UO; + 4HF = UF, + 2H,0 Reaccion 1.3.1.1
0, para laboratorios usado en pequefias cantidades, por la reaccion 1.3.1.2.
U(aq) ** + 4F(aq)- > UF4 (s) | Reaccion 1.3.1.2

Cuando precipite el tetrafluoruro de uranio de una solucion acuosa existe como
UF4.5H,0, y es dificil remover el agua de hidratacion por eso la primera
reaccion seca es preferible. UF, es frecuentemente usado para hacer blancos
de uranio para aceleradores por volatilizacion al vacio.

El UFs es el unico compuesto de uranio disponible que es volatil a temperatura
ambiente. Es un sélido incoloro que se usa en el proceso de enriquecimiento y
sublima a temperatura ambiente sin sufrir fusibn. UFg es rapidamente
hidrolizado por agua y es un agente fluorante. Esta ultima propiedad significa
gue uno debe elegir cuidadosamente los materiales utilizados que van a
contener UFs.

Los potenciales de reduccion del uranio en los estados de oxidacion 4+ y 6+,
como U*" y UO; %, se muestran en la figura 1.3.1.1
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+0.063 +0.58 —0.031 -1.70
Vo — = v, ———3 = > U > U
+0.32

Figura 1.3.1.1(5)

El U* es similar a el Th*" excepto por la relacién carga/radio de los iones. Las
soluciones de U*" son verdes en color, estable, y lentamente oxidadas en
contacto con aire a UO,*". Las soluciones de U** son generalmente preparadas
por reduccién de soluciones del ion uranilo (UO, #*). EI U*" forma complejos
con varios aniones (C,04 %, C,Hs0 %, CO; %, CI' y NO3 ). Los cloruros y
bromuros de U** son solubles en agua, mientras que los fluoruros e hidréxidos
son insolubles. En soluciones acuosas, U*" hidroliza mediante la reaccion
1.3.1.3.

Keq = 0,027 U* + H,0 < U(OH)*" + H™; Reaccién 1.3.1.3

El U* puede ser preparado disolviendo UO3; en é&cido o uranio metélico en
HNOs. Las soluciones del ion uranilo muestran un color amarillo verdoso
caracteristico y es muy estable. El uranio en este estado de oxidacién muestra
un equilibrio complicado en solucién debido a la ocurrencia de la hidrélisis, que
genera mezclas de [(UO,),OHJ**, [(UO,)-(OH).]**, y [(UO,)s(OH)4]**. Debido a
la reaccion de hidrdlisis, las soluciones acuosas de sales de uranilo son
ligeramente acidas. La adicién de una base a la solucion de uranilo resulta en
una precipitacion comenzando apH entre 4y 7.

El ion de uranilo forma complejos en solucién con la mayoria de los aniones.
Los complejos sulfato y carbonato de uranilo son especialmente fuertes y se
usan para extraer el uranio de minerales. Los complejos de ion uranilo con
nitrato son de gran importancia practica, ya que son solubles en liquidos
organicos como alcoholes, éteres, cetonas y esteres.
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Atomic Number
82 83 84 85 86 87 88 89 90 91 92

Only main decays are shown
Gamma emitters are not indicated

Element Names Half-life units
U -uranium a - years

Th - thorium d - days

Ra - radium h - hours

Pa - protactinium m - minutes
Rn - radon s - seconds
Po - polonium

Bi - bismuth

Pb - lead

Source: U.S. Geological Survey (USGS)

Figura 1.3.1.1. Cadena de Decaimiento del 38

U(3)
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232
U

69ylu
ZZSTh
lﬂyla
224Ra
3Jdla
220Rn
5631&
216P0
OJSSlu
212p, P 22 p 212p,
ilh g 64%
1.0l hi3e% 03 Llslﬂ-
- 208
25T 5 " Pb (stable)
Figura 1.3.1.2. Cadena de Decaimiento del *’U (4)
1.3.2.Plutonio

El plutonio es un elemento transuranico radiactivo con el simbolo quimico Puy
el nimero atdmico 94. Es un metal actinido con apariencia gris plateada que se
oscurece cuando es expuesto al aire, formando una capa opaca cuando
se oxida. El elemento normalmente exhibe seis estados alotrépicosy cuatro
de oxidacion. Reacciona con el carbono, los halégenos, nitrégeno y silicio.
Cuando se expone al aire humedo forma 6xidos e hidruros que expanden hasta
un 70% su volumen, que a su vez, se desprende en forma de polvo que
puede inflamarse de forma espontanea.

El plutonio es el elemento primordial mas pesado en virtud a su isotopo,
el >**Pu, con un periodo de semidesintegracién aproximada de 80 millones de
afios es tiempo suficiente para que el elemento se encuentre en pequefas
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cantidades en la naturaleza. El plutonio es principalmente un subproducto de
la fisibn nuclear en los reactores, donde algunos de los neutrones liberados por
el proceso de fisién convierten nicleos de “**U en plutonio.

El **?Pu es uno de los is6topos del plutonio, el segundo méas longevo, con un
periodo de semidesintegracion de 373.300 afios. El periodo de
semidesintegracion del >*?Pu es aproximadamente 15 veces mas largo que
del ?°Pu. Las emisiones de rayos gamma de **’Pu son también de menor
intensidad que las de los otros is6topos.

No esfisible y su seccién eficaz de captura neutrénica también es baja. La
cadena de ?*’Pu es la del ?**U (Figura 1.3.1.1).
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Capitulo 2: Técnica Instrumental

2.1. Decaimiento Alfa y Radionucleidos emisores de particulas
alfa

El decaimiento alfa ocurre cuando un nucleo de He, llamado particula alfa, se
emite desde un ndcleo pesado. Después del decaimiento, el nimero de masa
(A) y el nimero atdomico (Z) del nuevo ndcleo son mas bajos en 4 y 2 unidades
respectivamente (Ecuacion 2.1.1).

;X — f-:-:'f‘_,}’ — ';_HE' + Q0 Ecuacién 2.1.1

Durante el decaimiento espontaneo, la energia de decaimiento Q es liberada y
compartida entre los productos de la reaccién, acorde a la ley de conservacion
del momento. La energia cinética de la particula alfa puede ser calculada por la
ecuacion 2.1.2:

I

Eu — Q 1 — Ecuaciéon 2.1.2
| + my/m,

Q: energia de desintegracion.
my: masa de la hija Y, también llamado atomo de retroceso.
Mq: masa de la particula alfa.

Como las masas de los productos de decaimientos son significativamente
diferentes, la energia cinética de la particula alfa es casi igual a la energia de
decaimiento total Q. La energia de decaimiento Q y la energia de la particula
alfa E4 estan en el rango de 2-8 MeV.

El decaimiento alfa es el modo de decaimiento que se da mayormente en
radionucleidos ricos en protones y con alto numero atémico, porque en los
nucleidos pesados la electroestatica aumenta las fuerzas repulsivas mas
rapidamente con el nimero atdmico que hace a las fuerzas nucleares de
cohesién. Por eso, el decaimiento alfa es caracteristico para nucleidos
pesados, predominantemente para aquellos con nimero atbmico mas grande
gue 83. El radionucleido de mas bajo nimero atomico que emite particulas alfa
es el *Nd. Existen mas 800 emisores alfa en la tabla de radionucleidos (815
en total segun Nudat 2, 2009)

Hay relativamente pocos emisores alfa con periodos de semidesintegracion de
relevancia en mediciones de muestras medioambientales y nucleares.

En espectrometria alfa, las particulas alfa de diferentes energias cinéticas son
detectadas usando varios tipos de detectores de radiaciébn siendo los
detectores mas comunes el de ionizacibn gaseosa semiconductor vy
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centelleadores. Cuando una particula alfa entra en el detector, se produce
(directamente o indirectamente) un portador de carga: pares electron-cation,
pares electron-hueco, o electrones, respectivamente. La coleccion de estos
portadores de carga en los electrodos genera una corriente, que fluye a través
de un resistor que produce un pulso de voltaje. Estas interacciones entre la
particula alfa y el detector pueden ser utilizados en espectrometria alfa donde
la altura generada del pulso es proporcional a la energia cinética de la particula
alfa, y la frecuencia del pulso o la relacion de conteo es proporcional a la
actividad de la fuente alfa. El espectro alfa es comunmente representado como
el nimero de conteos recolectados durante un determinado tiempo por canal,
donde este es una funcién lineal con la altura del pulso y a su vez con la
energia de la particula alfa.

Cada energia de particula alfa resulta en un pico alfa en el espectro; de todas
formas, debido a la relativamente pequefia diferencia de energia entre los picos
del radionucleido, en cuestion, estan mas o menos solapados, resultando
tipicamente en un Unico pico alfa amplio y asimétrico.

Para propésitos normales analiticos, si el grupo de picos alfa pertenecen a un
anico radionucleido que esta bien separado de otros radionucleidos, entonces
no hay necesidad de analizar los picos individuales para la identificacion de los
picos y calculo de actividad. Preferentemente, cada grupo de picos es evaluado
como una unidad, y el total de cuentas asignado al radionucleido apropiado.

2.2. Espectrometria Alfa

2.2.1. Introduccidn

La espectrometria de particulas alfa es una técnica radioanalitica ampliamente
utilizada, principalmente debido a su alta eficiencia de conteo y al bajo fondo
que presenta, que da por resultado un equipo de alta sensibilidad. Es una
técnica versatil tanto en la gama de radionucleidos que pueden determinarse
como de tipos de muestras que pueden analizarse, y tiene buena fiabilidad ya
que admite la posibilidad de usar un isotopo emisor de particulas alfa del
elemento de interés como un trazador interno.

En algunos casos especiales, es posible llevar adelante la espectrometria alfa
usando solamente una minima preparacion de muestra 0 una muestra sin
procesar en absoluto. Pero en general, el corto alcance de particulas alfa a
través de la materia hace que se requiera una cuidadosa preparacion de la
fuente, lo mas fina posible, y sin elementos que puedan interferir en la
medicion. Lo que se va a requerir principalmente es la disolucion de la muestra
y la separacion quimica de los radionucleidos de interés para la preparaciéon de
la muestra. Normalmente se prepara una fuente para cada elemento para el
cual se determinan los radioisétopos.

La cantidad de radionucleidos que se puede determinar usando espectrometria
alfa es bastante amplio. Se incluyen casi todos los emisores alfa con periodos
de semidesintegracion lo suficientemente largos relativas al tiempo requerido
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para la preparacion de la fuente. Algunos emisores de particulas beta también
se pueden determinar si tienen progenitores emisores alfa, los cuales podrian
ser medidos en la fuente siguiendo un periodo de crecimiento acorde.

Otra ventaja adicional de la espectrometria alfa es su alta sensibilidad, con
limite de deteccion bajos (1 mBg/muestra). Esto se debe a diferentes factores:

1. El alto rendimiento del proceso de decaimiento alfa. Para la mayoria de
los radionucleidos emisores de particulas alfa hay solo unos pocos picos
dentro de un rango de energia relativamente pequefa, representando
una intensidad total de o cerca del 100% de los decaimientos;

2. Los detectores semiconductores alfa tienen un bajo fondo intrinseco,
siendo tipicamente de 10™ a 10 cuentas por segundo para un detector
no contaminado;

3. La eficiencia intrinseca del sistema del detector es cerca del 100% por
particulas alfa incidentes. Consecuentemente, la eficiencia de conteo
esta dominada por la eficiencia geométrica, que es tipicamente del 20%-
40% para fuentes posicionadas cerca del detector semiconductor;

4. La eliminacion de radionucleidos mediante la separacion quimica que
puedan interferir en el espectro del radionucleido de interés, por
solapamiento de picos;

5. La baja sensibilidad del detector semiconductor alfa a radiacion beta y
gamma.

Por lo tanto, una consecuencia de la sensibilidad de la técnica es la posibilidad
de analizar muestras pequefias, siendo una ventaja para analizar muestras
ambientales que en general son chicas (0,1 a 1 litro para muestras de agua).

El uso de un isotopo emisor de particula alfa como un trazador interno hace
que la espectrometria alfa sea una técnica analitica altamente confiable, ya que
no permite pérdidas antes que la muestra y el isotopo trazador se equilibren. El
trazador interno no solo compensa la pérdida durante la separacion quimica,
sino que también ayuda a la eficiencia de conteo del sistema de deteccion.
Esto se debe a que el resultado es obtenido directamente de la relacidén entre la
muestra y el area del pico del trazador en el espectro. No hace falta saber con
precision la eficiencia de conteo para lograr una determinacién correcta del
radionucleido de interés.

Otra ventaja es que los costos del equipo de espectrometria alfa, incluyendo el
detector, la camara de conteo y los electronicos asociados, es
significativamente mas bajo que otros sistemas capaces de discriminacion
isotdpica.

La mayor desventaja de espectrometria alfa es el tiempo que se requiere para
la separacién quimica que son normalmente para remover el volumen de la
matriz, elementos que interfieran con el elemento de interés y otros emisores
alfa. La espectrometria alfa sin una separacion quimica es posible solo en
algunas aplicaciones especiales, pero, en general, toda la preparacion de la
muestra desde la recepcion de la misma hasta la preparacion de la fuente
requiere de varios pasos que llevan algunas horas.

A diferencia de muchas otras técnicas radioanaliticas, la espectrometria alfa
esta basada en el sentido que cada espectro consista en radionucleidos
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emisores alfa de un elemento (mas sus progenitores emisores de particulas
alfa, que crecen en la fuente durante la medicion y en el intervalo de tiempo
anterior desde la preparacion). Esto quiere decir que una fuente separada
debe ser preparada y medida para cada elemento de interés en la muestra. De
todas formas, esto también proporciona la ventaja de que el espectro es en
este sentido “predecible”. Dado un elemento para la cual la fuente fue
preparada, el analista sabe qué picos se esperan en el espectro. Esto simplifica
el analisis del espectro. Y también da la posibilidad de un control de calidad,
que es la examinacién del espectro para los picos, en los cuales no se espera
para la fuente de un elemento dado. La presencia de algun pico inesperado
puede indicar que la separacién quimica no fue lo suficientemente efectiva en
eliminar otros radionucleidos emisores alfa de la muestra extraida.

En algunos casos, la espectrometria alfa tiene desventajas en comparacion con
otras técnicas por razones y casos especificos, por ejemplo, por el
solapamiento de picos de distintos isétopos que hacen dificil la distincién entre
uno y otro.

La espectrometria alfa es comUnmente usada para monitoreo de muestras
ambientales que pueden sufrir el impacto de actividades nucleares. Los
ejemplos incluyen determinacion de actinidos en muestras solidas y analisis de
aguas bajo corrientes de uranio de operaciones de mineria para radionucleidos
de la serie del uranio. También es utilizada para dosimetria interna para
trabajadores, es decir para el andlisis de muestras biol6gicas como orina. Es
una técnica béasica para la determinacion de radionucleidos generados por el
hombre en produccién de energia nuclear, procesamiento y reprocesamiento
de combustible nuclear, manejo y almacenamiento de residuos radiactivos,
desmantelamiento de instalaciones nucleares, medicina nuclear, seguridad y
forénsica nuclear.

2.2.2. Sistema de deteccion y unidades electronicas

La parte central de un espectrometro alfa es el detector, donde la interaccion
de las particulas alfa con el material del detector toma lugar. La energia de la
particula alfa es transformada a una cantidad fisica mesurable, por ejemplo,
carga eléctrica, corriente, o voltaje. En el proceso de deteccién, las cargas
transportadoras son recolectadas y convertidas a pulsos eléctricos.

En espectrometria, los pulsos son procesados en lo que se llama “modo pulso”
donde cada particula que interacciona es detectada independientemente. La
unidad de procesamiento electrénico de pulsos como los preamplificadores y
amplificadores, conectados ambos a la salida del detector, amplifican y forman
los pulsos. Los pulsos son entonces digitalizados por un conversor analdgico
digital (ADC). Desde una serie de pulsos digitalizados de diferente altura en la
salida del ADC, el analizador multicanal (MCA) genera un espectro de altura de
pulsos separando los pulsos de acuerdo a su altura y asignandoles un namero
de canal proporcional a la altura del pulso como se ilustra en la Figura 2.2.2.1.
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Figura 2.2.2.1

En la Figura 2.2.2.2 vemos un esquema del espéctrometro alfa:

detector Preamp: »
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¥

MCA — data output
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h 4

Figura 2.2.2.2

El sistema béasico de medicion de espectrometria alfa consiste en un detector,
electrénica para procesar la sefial, una unidad de suministro de potencia, una
camara hermética a la luz que rodea al detector, un sistema de vacio que
reduce la presion del gas en la camara y absorbe la radiacion alfa, y un
software que analice el espectro. La electronica que procesa la sefial
usualmente contiene un pre-amplificador, el amplificador principal, el ADC y
MCA, como se muestra en el esquema de la Figura 2.2.2.2.

La unidad de suministro de vacio contiene una bomba de vacio como las
bombas de rotacion de aceite, un indicador de vacio, y ocasionalmente un
sistema de control de vacio para ajustar la presiéon deseada. En la Figura
2.2.2.3 vemos las camaras alfa y abajo a la derecha se ve una camara abierta
donde se encuentra el detector con el porta muestra.
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Figura 2.2.2.3

Existen dos tipos de sistemas MCA basados en PC, tarjetas enchufables de PC
y médulos NIM (Network Interface Module) bajo control de PC. Los datos de
espectro se almacenan en PC o en mbédulos de almacenamiento
independientes. En ambos casos, la configuracion y el control del MCA se
realizan a través de un programa de computadora, y el software de evaluacién
del espectro generalmente también se instala en la PC.

Con el creciente desarrollo de la electronica digital compleja, se desarrollaron
los llamados amplificadores digitales para espectroscopia, que no son solo
amplificadores sino también analizadores. Estos sistemas digitalizan las
sefales del preamplificador directamente y luego las procesan digitalmente. La
gran ventaja del amplificador digital es el gran rendimiento de la sefial. Como
resultado, se pueden procesar tasas de conteo extremadamente altas casi sin
interferencias.

El suministro de alto voltaje estd adaptado al tipo de detector y provee una
sefial muy limpia y estable.

2.2.3. Detectores: Interaccion de la radiacion alfa con los
materiales del detector

El proceso de deteccién de particulas alfa en varios de los detectores utilizados
es determinado por las interacciones entre la particula y el detector.

Cuando las particulas alfa entran al detector, inmediatamente interactian con
los electrones atomicos del material del detector. El principal resultado de esta
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interaccion es la excitacion e ionizacion. En este ultimo caso, se forman pares
de electrones e iones positivo (catibn-hueco). Mientras va pasando por el
detector, la alta energia de la particula alfa crea un gran nimero (N) de pares
electréon-cation. N puede ser expresado como en la ecuacion 2.2.3.1.

El’.t’ .,
N = — Ecuacién 2.2.3.1

£

Eq: energia de la particula alfa.
€: energia necesaria para formar un par electron-cation.

Ya que Eq esta en el rango de unos pocos MeV, y €, dependiendo del tipo de
detector, esté en el rango de 1-100 eV, una sola particula alfa puede producir
10%-10° cargas transportadoras, mientras pierde su energia antes de ser
detenida.

El recorrido de las particulas alfa en el detector es casi siempre recto, ya que
las particulas alfa al ser pesadas, en general, no llegan a ser desviadas por la
interaccidn con electrones. La energia especifica perdida de la particula alfa
también es llamada poder de frenado. La interaccion de la particula alfa con el
detector esta caracterizada por el alcance o distancia mas alla de la cual las
particulas no penetran.

Este alcance depende de la energia de la particula alfa y el tipo de detector, es
decir, su numero atomico y densidad.

Aunque la pérdida de energia de las particulas alfa en el material del detector o
en otro medio usualmente ocurre con interacciones electromagnéticas de los
electrones, las interacciones con el nucleo también son posibles. En estos
casos, el recorrido de las particulas alfa no es directo y puede conducir a la
retrodispersion desde el detector y, por lo tanto, puede que se reduzca
levemente la eficiencia de deteccion.
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Figura 2.2.3.1

Ya que las energias alfa de los radionucleidos no son mas altas que 10 MeV,
estan completamente absorbidas en una capa de silicio de 100 ym de grosor
(Figura 2.2.3.1). Por lo tanto, los detectores de silicio no deben ser muy
gruesos, si son usados para medir radionucleidos emisores alfa. Por otro lado,
otras particulas como electrones (conversion) o fotones de baja energia
pueden producir sefiales de interferencia que coincidan con las particulas alfa y
puede influir en el andlisis de espectro. En el caso de detectores de gas, el
grosor del detector depende en el tipo y especialmente en la presion del gas en
la caAmara del detector. Alrededor de presién atmosférica, el rango de particulas
alfa de 10 MeV es cerca de 5-10 cm, y por eso este es el tamafio deseado para
el detector.

El corto alcance de la radiacion alfa permite el disefio de detectores que
pueden absorber completamente la radiacion incidente, sin requerir un volumen
muy grande para el detector. Esto, combinado con un gran numero de
portadores de cargas producidas, es responsable por una alta eficiencia de
conteo.

A su vez el bajo alcance de la radiacion alfa es también responsable por el
mayor desafio de que las particulas alfa alcancen el volumen activo del
detector sin pérdidas significativas. Esto quiere decir, la reduccion o eliminacion
de absorcién en la fuente, cualquier capa absorbente entre la fuente y el
detector, y en la ventana del detector. La absorcion y auto-absorcion en el
proceso de deteccidén puede ser reducido asegurando el contacto directo entre
la fuente y el detector, por ejemplo, situando la fuente adentro de la camara de
gas del detector o disolviendo la fuente en un detector liqguido, como en el caso
del LSC (Contador de centelleo liquido). En el caso de detectores de silicio, la
absorcion se puede ver reducida por usar una camara de vacio que rodee al
detector y la fuente alfa. También por esto, se tiene especial atencion en la
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preparacion de la fuente para que sea bien fina y asi evitar la auto-absorcién en
la medida de lo posible.

La interaccion de la radiacion alfa con la materia es un proceso estadistico.
Cuando las particulas alfa monoenergéticas pasan a través de la materia, hay
una dispersion de energias segun la distancia lo largo de la trayectoria del haz,
lo que se llama dispersion de energia. La distribucion de energia de un haz
originalmente monoenergético se ensancha con la profundidad de penetracién.
De todas formas, cerca del final del alcance, la distribucién se angosta otra vez
debido a la reduccion del haz de energia.

Analogamente a la dispersién de energias, la fluctuacién a lo largo de la
trayectoria de las particulas alfa debido a la estadistica natural de las
interacciones se conoce como alcance de dispersion. La dispersion ocurre en
la fuente, en el medio entre la fuente y el detector, y en la capa muerta del
detector.

La energia y el alcance de dispersion son procesos bésicos de fisica, que
contribuyen significativamente al ensanchamiento de los picos en la
espectrometria alfa. La forma del pico en espectrometria alfa es afectada por
muchos parametros, incluyendo las caracteristicas del detector, los
absorbentes entre la fuente y el detector, y las de la fuente.

El tiempo requerido para detener particulas alfa en el detector es calculado a
partir de su alcance y velocidad promedio donde la velocidad (v) es funcién de
la energia (Eq) y la masa atémica de la particula (my), como se muestra en la
ecuacion 2.2.3.2.

Ecuacion 2.2.3.2

Usando valores tipicos de alcance, el tiempo de frenado de las particulas alfa
son unos pocos picosegundos en solidos y liquidos, y unos pocos
nanosegundos en gases resultando en la posibilidad de una respuesta muy
rapida del detector.

2.2.4. Caracterizacion del detector

Para caracterizar los detectores se determinan los siguientes parametros:

e Resolucion de energia

e Eficiencia de deteccion

e Tiempo de respuesta

e Tiempo muerto
Estas caracteristicas no son el Unico factor importante que influye en el
rendimiento del espectrometro alfa. Otros factores importantes que contribuyen
a la calidad general del espectro alfa son las unidades electronicas y el tipo y la
calidad de la fuente alfa.
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La resolucién de energia en espectrometria nuclear es expresada como la
FWHM (Full Width at Half Maximum) o anchura a la mitad de la altura del pico.
Es una medida de la extension de una funcion, que viene dada por la diferencia
entre los dos valores extremos de la variable independiente en los que la
variable dependiente es igual a la mitad de su valor maximo. Ver Figura 2.2.4.1.

FWTM
Figura 2.2.4.1

Los picos son usualmente asimétricos (no tienen la forma gaussiana). La
asimetria aparece como una cola en el lado de baja energia que puede ser
caracterizado mejor por el ancho completo a una décima parte del pico maximo
(FWTM — Full Width at Tenth Maximum).
En espectrometria alfa, el rendimiento de la energia de resolucién del detector
es expresado tradicionalmente como el FWHM en keV en el pico de 5486 keV
de **Am.
El conteo de eficiencia absoluto en espectrometria nuclear es definido como
el nimero de pulsos medidos sobre el nimero de particulas alfa emitidos por la
fuente, como muestra la ecuacion 2.2.4.1.

Q

Eabs = T Eim Ecuacion 2.2.4.1
4T

€int. eficiencia intrinseca del detector, que se define como el nimero de pulsos
medidos sobre el numero de incidente cuéntico en el detector.

Q: &ngulo solido del detector visto desde la posicion de la fuente.

1/41r: factor geométrico.

Una caracteristica especial de los detectores alfa es que su eficiencia
intrinseca es practicamente 100%. Esto quiere decir que todas las particulas
alfas que alcanza el volumen activo del detector son contadas; sin embargo
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solo una parte de su energia es registrada si el grosor del detector es mas
chico que el alcance de la radiacion alfa en el material del detector o si las
particulas alfa son retrodispersadas por el detector. En espectrometria alfa, la
determinacion de la eficiencia absoluta de conteo puede ser limitada a la
determinacion del factor geométrico, que puede ser calculado si los parametros
geomeétricos, como el area de la fuente y el detector y la distancia fuente
detector en arreglo coaxial, son conocidos.

Tiempo de respuesta es el intervalo de tiempo entre la llegada de la particula
alfa al detector y la aparicion de la sefal de respuesta en la salida del detector.
Nuevas particulas entran en el detector durante el periodo de tiempo de
respuesta que son no detectadas o detectadas al mismo tiempo junto con otro
pulso causando una desviacién de la altura del pulso, solapandose los picos.
El tiempo muerto es el minimo lapso de tiempo que deben estar separados los
eventos para que puedan ser medidos como dos pulsos separados. En
espectrometria alfa semiconductor, el tiempo de respuesta y el tiempo muerto
son muy cortos, y las altas tasas de conteo pueden ser toleradas sin
correcciones de solapamiento y tiempo muerto. Usando detectores de gas de
ionizacién, el tiempo muerto es mas largo y es mas probable que sean
necesarias algunas correcciones. El tiempo muerto (1) de la tasa de conteo
corregida (icor) €s calculado con la tasa de conteo medida (imeas) de acuerdo a la
ecuacion 2.2.4.2.

;“JI'H’H

leor = —l : Ecuacion 2.2.4.2
- I.uu'.:n.T

Detectores semiconductores de silicio. Los detectores semiconductores de
silicio son considerados anélogos a los de gas de ionizacion, como detectores
de ionizacion de estado sélido. El uso de un medio sélido tiene la ventaja de
que las dimensiones del detector pueden ser pequefias, mientras que la
eficiencia de conteo es tan alta como en el caso de los gases. En
espectrometria alfa, esto significa 100% de eficiencia intrinseca con un detector
de silicio de 100 ym de grosor. Y una mayor ventaja de los semiconductores es
su alta resolucion de energia (10-20 keV). Sus inconvenientes incluyen las
limitaciones en el tamafio y su susceptibilidad a los dafios por radiacién
inducida, resultando en la degradacion del espectro.

Hay algunas diferencias con el proceso de generacién de pulsos entre los
detectores de gas de ionizacion y los semiconductores:

e Las movilidades de los portadores de cargas son diferentes. En
detectores de gas de ionizacion, la movilidad de los electrones es
alrededor de 1000 veces mas alta que la de los cationes, mientras que,
en los semiconductores, la movilidad de los electrones es de 2 a 3 veces
mas altas que las de los huecos.

e Los tiempos de coleccion de cargas son diferentes. El tiempo necesario
para colectar pares electron-cation esta en el rango de milisegundos,
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mientras que para pares electron-hueco estd en el rango de
microsegundos.

e El tamafio del volumen sensible es constante en detectores de gas de
ionizacion, mientras que en semiconductores depende del voltaje
aplicado.

En los semiconductores de silicio, el silicio tipo-n y tipo-p se juntan en buen
contacto, y se aplica polarizacién inversa (voltaje positivo al silicio tipo-n). En la
juncion de las dos capas de silicio, se forma una capa intrinseca depletada en
cualquier carga trasportadora. La polarizacién inversa juncion p-n, el asi
llamado diodo p-n, es usado como un detector de particula alfa.

Las interacciones béasicas entre la particula ionizada y el detector toman lugar
en la region depletada/intrinseca. Cuando la particula alfa pasa a través de un
semiconductor, los pares electron-hueco son creados a lo largo de la
trayectoria. Estos portadores de carga son colectados por el campo eléctrico,
generando cambios en este que son registrados como pulsos. Las amplitudes
de los pulsos son pequefias, en el rango de microamperes. Ya que la altura del
pulso es proporcional a la energia depositada por la interaccion de la particula,
el detector es adecuado para mediciones espectrométricas.

El promedio de energia expedida por la radiacién ionizante para producir un par
electrén-hueco en silicio es alrededor de 3,6 eV (un poco mas alto que en
germanio). Este valor es también un poco mas alto que el ancho de banda
prohibida en silicio (1,12 eV) o de energia de ionizacidon porque la energia
impartida por la particula alfa no es 100% utilizada en la produccion del par
electrén-hueco. Este valor es alrededor de una orden de magnitud mas bajo
que los 30 eV requeridos para crear un par electrén-cation en detectores de
gas de ionizacion. Por lo tanto, el nUmero de portadores de cargas aumenta
alrededor de 10 veces, y la fluctuacion estatica en numero se reduce,
resultando en una mejor resolucion de energia asi también como en una
mejora de la relacién sefial/ruido. La energia de ionizacion depende levemente
de la temperatura; en silicio, es un 3% mayor que la temperatura de nitrdgeno
liqguido comparado con la temperatura del ambiente.

La resistencia eléctrica del silicio puro es alta, y por lo tanto, la fuga de
corriente a través de la juncion es pequefia. En aplicaciones de espectrometria,
esto no debe exceder unos pocos nanoamperes. Esta pequefia corriente es de
gran importancia si se van a analizar pulsos eléctricos que generan una
corriente aproximada de microamperes.

Las cargas eléctricas son recolectadas por dos contactos 6hmicos que estan
situados en oposicién al material semiconductor. Los contactos 6hmicos estan
conectados a un circuito de deteccidn, y se aplica un campo eléctrico para
recolectar los portadores de cargas. Se usan electrodos de bloqueo especiales
en donde el numero de portadores de carga es reducido durante la aplicacion
del campo eléctrico para reducir la corriente de fuga del detector.

De acuerdo con la fabricacion de tecnologia, los detectores semiconductores
de silicio son de tres tipos diferentes: detector de juncién difusa (DJD), detector
de barrera de superficie (SBD), detector de silicio plano implantado con iones
pasivos (PIPSi). Cada detector puede ser considerado como un detector
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compensado de polarizaciéon inversa donde el tipo n y p de los cristales de
silicio son puestos en contacto y una capa depletada/intrinseca es el volumen
sensible del detector.

En nuestro caso usamos un detector de silicio plano implantado con iones
pasivos (PIPSi). Actualmente, estos son los detectores que se usan mas
frecuentemente para espectrometria alfa. El silicio tipo-n es usado como el
material de inicio para la produccion del detector PIPSi (PIPS and ULTRA son
los nombres comerciales registrados para los detectores PIPSi de Camberra y
Ortec). Se usan aceleradores alrededor de 10kV para implantar iones B o P
como impurezas tipo-p y astatos como bloqueadores de contacto tipo-n.

Los detectores PIPSi siguientes ventajas:

e La ventana de entrada de aluminio implantada es delgada y uniforme,
permitiendo una alta resolucion de energia y pequefias pérdidas en la
produccion de cargas.

e La ventana de aluminio implantada es resistente a efectos mecanicos y
se puede limpiar.

e La corriente de fuga es pequefa.

Los detectores de silicio, y en especial los detectores PIPSi, encuentran una
amplia aplicacion en espectrometria alfa estandar. Desde los 80, se realizaron
considerables esfuerzos por mejorar el sistema de deteccién y desarrollar
HRAS (High Resolution Alpha Spectrometry — Espectrometria alfa de alta
resolucién), que permitieran la determinacién de nucleidos que emitieran
particulas alfa de similar energia.

La HRAS no se basa en un nuevo principio de deteccidén y no requiere de un
nuevo tipo de instrumentacién, pero se realizaron especiales esfuerzos para
mejorar la energia de resolucion. Los detectores PIPSi de ventana delgada y
tamafio pequefio (20-50 mm?) son los que mas se usan. Las fuentes alfa son
preparadas con especial cuidado, tipicamente con sublimacion al vacio o
electrodeposicién, para obtener una muestra de una casi infinita, delgada y
uniforme capa luego de todo el proceso radioguimico. La distancia entre la
fuente y el detector sigue siendo grande (muchas veces el diametro del
detector) para tener un angulo sélido pequefio de la medicidon (<1% de 411), y
por eso la eficiencia absoluta de conteo es tipicamente menor al 1% (0,1-
0,2%). La gran distancia de la fuente al detector es necesaria para minimizar la
variacion del largo de la trayectoria de la particula alfa en la fuente y en la capa
muerta del detector. Porque por la baja eficiencia de conteo, la fuerza de la
fuente de unas pocas decenas de Bg o mas son requisito para evitar un tiempo
de adquisicién de datos demasiado largo. Las herramientas técnicas especiales
aseguran un alto vacio y una alta estabilidad del equipo electrénico. Puede ser
necesario el control de temperatura y la colimacion de la fuente. Los electrones
de conversién a veces son desviados por deflectores magnéticos para evitar
coincidencias de electrones alfa. La resolucion de energia de un sistema de
este tipo puede ser incluso inferior a 10 keV, que es significativamente menor
que la tipica valores de 30 a 80 keV para espectrometria alfa estandar. HRAS
es especialmente adecuado para el analisis de pares de is6topos de energias
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similares, como #°Pu y ?*Pu, o ?*Cm y ?**Cm, que son separados
espectroscopicamente.
Caracteristicas mas importantes del detector semiconductor de silicio son las
siguientes:

ePara obtener espectros alfa se utilizan detectores de silicio planos
implantados, preferiblemente pasivos, de barrera superficial.

eLa amplitud de los pulsos suele ser muy pequefa (en el rango de unos
pocos microamperes) pero luego de la amplificacidén son bien detectados.

eLa tipica corriente de fuga del detector PIPSi est4 en el rango de los
nanoamperes.

eLa resolucidén de energia del detector es alta debido a la baja energia de
ionizacidn necesaria para crear un par electrén-hueco. Dependiendo del
desemperio y tamafio del detector la resolucion tipica es de 10-20 keV.

eEl tiempo de recoleccion de cargas para los pares electron-hueco es
rapido, en el rango de los microsegundos. Existe una pequefia diferencia
relativa entre el tiempo de recoleccion de los electrones y los huecos (un factor
de 2-3).

e a eficiencia de conteo absoluta esta cerca del 50% si la fuente se sitda
cerca del detector adentro de la camara.

e L0s detectores de silicio en general tienen un bajo fondo, resultando en
una alta sensibilidad de conteo.
Estd probado que los detectores semiconductores de silicio tienen mas
ventajas que los detectores de gas de ionizacion y los han reemplazado en
muchas aplicaciones.

2.2.5. Caracteristicas del espectro alfa. Analisis del espectro y
forma de los picos.

Las caracteristicas mas importantes del espectro de particulas alfa dependen
de la calidad y el tipo de detector y electrénica, el arreglo geométrico, y la
calidad de la fuente alfa. La resolucion de energia, la forma del pico, los
tiempos de respuesta y la eficiencia intrinseca son determinados por el
detector; otros factores van a contribuir en general en su funcionamiento, pero
no puede superar las limitaciones del detector. Una fuente alfa gruesa, y una
gruesa capa absorbente entre la fuente y el detector, o una ventana del
detector desigual afectaran negativamente a la energia de resolucién, mientras
gue el ruido eléctrico en la sefial procesada aumentara el fondo.

Los picos alfa se caracterizan en la practica de analisis de rutina por el valor de
FWHM. El valor de FWHM en los picos alfa es usualmente mas grande que el
valor especificado por el detector. Mientras que un valor tipico de FWHM de
detectores PIPSi son 17-19 keV y 30-37 keV para detectores de 300 y 1200
mm? en &rea activa, respectivamente, algunos espectros alfa de trabajos
analiticos de rutina puede gque estén en el rango de 30-80 keV dependiendo de
la calidad de la fuente.
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La fluctuacion estatica en el nimero de pares electron-hueco producida en el
detector determina la resolucion de energia tedricamente alcanzable de un
espectrometro alfa. EI numero de los pares electrén-hueco varia debido a la
presencia de impurezas, debidas a los defectos del cristal que puede atrapar
los portadores de cargas, y debido a posibles recombinaciones de los
portadores de carga. Varios procesos secundarios (como el dafio del cristal y
vibracion de la red) pueden tener efecto. Una parte significativa de la energia
depositada en el detector no crea pares electron-hueco, pero aparece como
calor o vibracién (fonones). De acuerdo con los calculos tedricos, el limite de la
resolucién de energia en detectores de silicio (cuando los procesos toman lugar
afuera del detector, como la absorcion y auto-absorcion, son descuidadas) es
alrededor de 7-10 keV. La medida de FWHM depende de muchos otros
parametros del sistema de deteccion, el arreglo geométrico de la fuente y el
detector, las propiedades de la fuente alfa propia. Cada proceso causa un
ensanchamiento del pico.

El FWHM final se puede calcular como (ecuacion 2.2.6.1) la contribucion
individual del FWHM del detector (d), fuente (s) y de los efectos absorbentes

().
FWHM? = FWHM; + FWHM? + FWHM:  Ecuacién 2.2.6.1

Como podemos ver en la figura 2.2.6.1, el arreglo geométrico da como
resultado distintas trayectorias de la particula alfa que se ven reflejadas en la
resolucién de energia.

Sj PIPS
: detector
\ 1/
N\ /S /  Jwindow
c
b
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e
/ vacuum or air
([ / | source
source support plate
Figura 2.2.6.1
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Las particulas alfa emitidas por radionucleidos depositados en el material de la
fuente pueden tener diferentes trayectorias antes de entrar en el detector de
silicio. Pueden depositar energia en la fuente como las particulas by ¢ que se
muestra arriba en la figura 2.2.6.1. Todas las particulas van a depositar energia
en el espacio de aire entre la fuente y el detector y en la ventana del detector.
El primer proceso representa auto-absorcién, y el dltimo representa absorcion.
El de la absorcion en el aire puede ser descuidado si hay un gran vacio en la
camara, pero en general es deseable alcanzar una presion baja del aire para
proteger al detector de las particulas de retroceso. Las contribuciones de
absorcion en la fuente (auto-absorcion), en la capa muerta del detector, y en
cualquier otro absorbente va a contribuir mutuamente al total de absorcidn.
Cada proceso causa reduccién de la energia total depositada en el detector de
silicio, y cada proceso resulta en un alcance y dispersiébn de energias de
particulas alfa monoenergéticas. La variacion en estas deposiciones de energia
individuales da como resultado un ensanchamiento del pico.

La absorcion y auto-absorcion tiene diferentes efectos en el espectro alfa, sin
embargo, desde el punto de vista fisico ambos procesos son basicamente lo
mismo. Si solo la absorcion tiene una contribucion significativa a la pérdida de
energia (fuente fina pero absorbente grueso entre la fuente y el detector),
entonces el espectro se desplaza a energias mas bajas porque todas las
particulas alfa pierden parte de su energia en interacciones fuera del detector.
También causa ensanchamiento del pico debido a la variacién en energia
perdida fuera del detector debido a los angulos variados de incidencia y a la
reduccion en el nimero de portadores de carga producidos en el detector. Si
solo la auto-absorcion tuviera contribucion significativa a la pérdida de energia
(como en el caso de fuentes gruesas), entonces el pico se ensancha, pero el
espectro no se desplaza. Esto es porque el origen de las particulas alfa desde
la superficie de la capa de la fuente puede alcanzar al detector sin perder
energia.

La absorcién y auto-absorcion dependen de la composicion, densidad,
homogeneidad, y la rugosidad de la superficie del absorbente y la fuente.

La resolucidn del detector semiconductor alfa depende del tamafio del detector.
La razén es que en los detectores grandes no se pueden preparar con un
grosor completamente uniforme en la parte del contacto de la cara frontal, y sin
falta de homogeneidad de la capa muerta.

La falta de homogeneidad y rugosidad de la superficie en la fuente, la capa
muerta del detector o inclusive el absorbente que resultard en incremento de
los valores de FWHM.

La resolucion del pico depende de la geometria de medicion, por ejemplo, la
distancia fuente-detector, las dimensiones de la fuente y el detector, y sus
posiciones relativas. Cuando la fuente es situada paralela y en linea con el
detector, el ensanchamiento del pico se observa cuando la fuente se mueve
hacia el detector. Este fendbmeno puede ser facilmente interpretado como el
incremento del angulo que las particulas alfa pueden alcanzar por debajo del
detector, resultando en un incremento de la trayectoria en la capa muerta del
detector y, por esto, una reduccion de la energia depositada en el volumen
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efectivo del detector. Este efecto en FWHM es especialmente significativo en el
caso de una ventana del detector gruesa (por ejemplo, en el caso de DJD).
Espectros alfa medidos con detectores de silicio son caracterizados no solo por
la FWHM sino que también por la forma del pico asimétrica. Los picos
usualmente tienen una forma gaussiana en el lado de la energia més alta y una
cola de energia mas baja.

Debido a la complejidad del proceso resultando en una cola del pico, el
parametro del FWHM no es suficiente para describir la forma del pico, a
diferencia de otros métodos de espectrometria como espectrometria de rayos
gamma y LSC. En un caso simple, el parametro de FWTM es usado junto con
el de FWHM, pero estudios mas detallado, toda la forma del pico tiene que ser
descripto por algoritmos de ajuste de picos.

La cola de alta energia se origina desde los pulsos que son detectados como la
suma (coincidencia) de los pulsos alfa y los pulsos debidos a la conversion de
electrones (o en menor medida a radiacion gamma de baja energia) emitida por
el mismo radionucleido si los pulsos son detectados entre el tiempo de
resolucién del detector. Por ejemplo, ?**Am emite particulas alfa y fotones con
muchas diferentes energias. En vez de emision gamma, la desexcitacion
también puede ocurrir por la emisién de conversion de electrones de energias
discretas. Estos electrones de relativas bajas energias son detectados con alta
eficiencia por el detector de silicio. Por esto, los pulsos del lado de la alta
energia de los picos alfa se originan basicamente desde las verdaderas
coincidencias de las particulas alfa y electrones/fotones de conversion. No
existen verdaderas coincidencias en el caso de cuando el decaimiento alfa se
dirige hacia el estado fundamental del nucleido hija. Los efectos de emisiones
coincidentes pueden ser notables si la desexcitacion se dirige el estado de
excitacion del nucleido hija.

El origen del ensanchamiento del pico y la cola de baja energia es un proceso
complejo que se puede observar en todos los tipos de espectros alfa
producidos por detectores de silicio incluidos espectros de baja y alta
resolucidon, espectros de isotopos emitidos tanto de una particula alfa o
diferentes particulas alfa con o sin emision de fotones gamma.

Los picos alfa tienen una forma asimétrica con cola de baja energia tanto en
espectrometria alfa de alta y baja resolucion, pero el fendmeno fisico
responsable de esta forma es diferente. En espectrometria alfa de alta
resolucion, donde la absorcion y auto-absorcion son reducidas al minimo, el
proceso fisico ha sido estudiado en detalle por varios autores. Ademas, la
pequefia variacion del largo de la trayectoria de la particula alfa en los
materiales absorbentes (principalmente en la capa muerta del detector y el aire
remanente en la camara de vacio), el ensanchamiento del pico se origina
desde la energia de retroceso en el material absorbente y el ruido electrénico
(por ejemplo, en el detector, el amplificador), con el cual no se puede
totalmente eliminar. Este ensanchamiento puede ser descripto por una funcién
gaussiana. La cola de baja energia surge del proceso donde se deposita la
energia de las particulas alfa en el detector de silicio que no resulta en la
produccion de pares electron-hueco. Estos procesos son colisiones de
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particulas alfa con nucleos de silicio y més interacciones de los iones de silicio
incrustados en el cristal. La parada de estos iones (como por retroceso, calor, y
generacion de fonones) resulta en defectos de altura de pulso que pueden
aparecer como colas en los espectros. La cola de baja energia puede ser
descripta por funciones exponenciales.

2.3. Proceso Radioquimico

2.3.1. Preparaciéon y pre-tratamiento de la muestra, separacion
guimicay preparacion de la fuente.

Para obtener una resolucién alta de energia, se debe preparar una fuente alfa
de “buena calidad”. Los requisitos para que sea una fuente de buena calidad
son que la muestra depositada sea fina y homogénea con una superficie lisa y
plana. Debido que el rango de radiacion alfa de los radionucleidos emisores
alfa son menores que 100 um en fases condensadas tipicas, el grosor de la
fuente debe ser deseablemente mucho menor que ese valor. Teniendo en
cuenta que el diametro de la fuente no debe exceder al detector, la fuente alfa
debe contener menos de 10 mg/cm? de material o menos de 50 mg de material
en una fuente de 2.5 cm de diametro.
Para cumplir con este requerimiento,

eLas muestras se preparan y pre-tratan mediante operaciones mecanicas
y fisicoquimicas,

eSe realizan separaciones quimicas para separar el analito de los
componentes de la matriz e interferencias de la muestra, y

¢ Se preparan fuentes finas para espectrometria alfa.
En el caso de muestras de agua ambiental, el muestreo y preparacion presenta
algunas cuestiones particulares y para las cuales no hay soluciones claramente
definidas. Muchas veces las muestras son sistemas de dos fases (por ejemplo,
agua que contiene material insoluble) y a veces presentan comportamiento
impredecible de muchas sustancias a muy baja concentracién. Sumado a esto,
el agua natural tiene una composicion variable. Pero en lineas generales, lo
gue se hace es filtrar la muestra y concentrarla, dependiendo de las
caracteristicas de la misma.
El proceso radioquimico incluye, ademas de la preparacion y pre-tratamiento
de la muestra, la separacion quimica de los elementos usando, en este caso,
columnas de extraccidén de cromatografia, y la preparacién de la fuente.
En las muestras ambientales, como en este caso, se remueve bastante de la
matriz de la muestra para obtener una fuente alfa fina.
No siempre es necesario separar todos lo radionucleidos emisores alfa del
elemento a ser determinado, pero hay varias pares de nucleidos que sus picos
no se pueden resolver mediante espectrometria alfa estandar.
Cuando se realiza la separaciéon quimica, puede haber pérdidas del analito casi
de forma inesperada en diferentes partes del proceso. Por ejemplo, durante la
destrucciéon de la muestra debido a la volatilidad o salpicaduras de la muestra.
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Esto también puede ocurrir durante la separacion debido a la absorcion en la
superficie de las paredes del vaso de precipitados de residuos no disueltos, es
por esto que tipicamente se procesa el trazador del analito. Para procesar tan
pequefias cantidades, se utilizan métodos especiales para minimizar las
pérdidas y para determinar la recuperacion quimica basado en la aplicacion de
trazadores radiactivos o carriers quimicos.

Los trazadores son radionucleidos que se agregan a la muestra para cuantificar
la recuperacion quimica. Estos no estan presentes en la muestra o la actividad
agregada a la muestra es mucho mas grande que la cantidad presente en la
muestra. Los trazadores se comportan de la misma forma que el o los
radionucleidos a determinar. Son tipicamente, pero no exclusivamente, los
isotopos del mismo elemento como el nucleido analito. Los mejores son
isotopos emisores alfa que tienen relativamente vida larga, que emiten
radiacion alfa de diferente energia que el radionucleido analito, ver Tabla 2.3.1.

Tabla 2.3.1. Trazadores y analitos usados frecuentemente en
Espectrometria Alfa

Modo de Decaimiento

Analito Trazadores
del trazador
239,240Pu’ 238Pu 242PU, 236Pu Alfa
=N 2N Beta, gamma
ZTAm. 73Cm. 2Cm, 22Cm 2Bam Alfa
738 25 A 732 73y Alfa
2271, 2oTh 25T 2297 Alfa
*®Ra, ““Ra, “°Ra, 225 Beta (progenitor emisor
?2Ra(beta) Ra de particulas alfa)
*®Ra, “Ra 133Ba Beta, gamma
“%pq 2Bpg 2pg Alfa
227 5 2255 Beta (progenitor emisor

de particulas alfa)

(***Am y *Ba son trazadores no isotépicos para la determinacion de Cm y Ra).

Los carriers son elementos que muestran propiedades quimicas similares a las
del analito. Desafortunadamente, muchos de los emisores alfa no tienen
isotopos estables, pero a veces se pueden usar elementos estables que
pertenecen al mismo grupo de la Tabla Periddica como carriers (por ejemplo, el
uso del Ba estable como carrier para el Ra). La masa del carrier antes y
después de la separacion se puede determinar por varias técnicas analiticas
como gravimetria, espectrometria de absorcion atomica, espectrometria de
emisidn dptica o espectrometria de masa.

Como la etapa final del proceso radioquimico se prepara la fuente alfa. La
técnica mas frecuentemente usada es la electrodeposicion.

Dentro del proceso radioquimico hay que tener en cuenta para cada etapa las
propiedades del analito a tratar.
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Capitulo 3: Desarrollo del Trabajo

3.1. ETAPA 1. Estudio de la curva de rendimiento vs pH vy
seleccion del pH adecuado para la electrodeposicion

Se prepararon muestras sintéticas con 200 pl de una solucién (Sc 3.1) que
contenia 239,1 ug de uranio por g de solucion, con la isotopia detallada en la
tabla 3.1.1.

Tabla 3.1.1. Fraccion de actividad de is6topos en Sc 3.1

Is6topo Actividad especifica | Af (%)’
U238 12356,00 | Bqg/g 72,60
U235 568,00 | Bg/g 3,30
U234 4084,74 | Bglg 24,00
Total 17008,74 | Bqg/g 100,00

*Af: fraccion de actividad del is6topo

Estas muestras se llevaron a sequedad y se les agrego 3 ml de acido sulfarico
concentrado y 3 ml agua oxigenada, calentandolas hasta la aparicién de humos
blancos. Luego de enfriarse las muestras, se les agregd 4ml de agua destilada
y se le fue agregando la cantidad necesaria de hidroxido de amonio hasta
alcanzar el pH deseado. La solucién obtenida, es la solucion electrolitica con
las que se prepararon las fuentes (Figura 3.1.2) mediante electrodeposicién a
cadapH, entre 2y 7.

Figura 3.1.2. Fuentes

Para la preparacion de la fuente se realiza una electrodeposicion, en la cual
radionucleidos metalicos se depositan electroquimicamente con alto
rendimiento desde una solucién electrolitica en una superficie metalica
catodica. En general, se usa una plancha pulida de acero inoxidable catddica,
en forma de disco. Y el &nodo es un cable o alambre de Pt. Se arma la celda
(Figura 3.1.1) con el disco de acero y el alambre de Pt, los electrodos, catodo y
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anodo respectivamente, en contacto con la solucion electrolitica que contiene el
radionucleido de interés. Y se conectan los electrodos a una fuente de corriente
continua de 1,2 Ampere, durante el tiempo que sea necesario para que se
electrodeposite el radionucleido de interés sobre el disco de acero.

| Alambre de Pt
(dnodo)
ng Disco de Acero
E i inoxidable (catodo)

Figura 3.1.1. Celda

Estas fuentes electrodepositadas luego fueron medidas por espectrometria
alfa. Y para cada una de ellas se calcul6 el rendimiento mediante la ecuacion
3.1.1.

cpsm

(%) = AT 100 Ecuaci6n 3.1.1
™-~100

Cpsm: cuentas por segundo medidas de la muestra
Am: actividad colocada por muestra
Af: fraccion de actividad del is6topo

Se obtuvieron varios rendimientos para cada pH (Ver ANEXO 1) y se procedi6
a calcular las medias del rendimiento por cada grupo de pH (Ecuacién 3.1.2).

b
_ 1 .
Xj =+ Z Xk J=12,..,2 Ecuacion 3.1.2

Donde,

j: nimero de grupo, en este caso los grupos estan separados por pH, por lo
gue seria la identificacion para cada pH.

a: cantidad de grupos.

k: nimero de columna, o en este caso seria identificacion para cada
radioisotopo.

b: cantidad de datos por grupo.

Xjx: cada dato obtenido.

Las medias obtenidas se encuentran en la tabla 3.1.2.
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Tabla 3.1.2. Medias de Rendimiento de cada is6topo por pH
pH X 8(%)238 X 8(%)235 X 8(%)234
2 14,08 12,82 14,46
2,5 15,08 14,05 13,30
3 17,64 16,40 17,34
3,5 19,56 18,37 20,17
4 21,60 20,64 22,59
4,5 24,07 22,42 25,20
5 20,62 19,17 21,53
55 13,91 12,72 14,52
6 18,76 39,29 19,58
6,5 9,81 17,04 10,00
7 13,72 16,91 14,03

Con estos datos se pudo graficar pH vs. Media del rendimiento (Figura 3.1.3;
Figura 3.1.4; Figura 3.1.5)

X del € de 238U vs pH
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2 2,5 3 3,5 4 4,5 5 5,5 6 6,5 7
pH
Figura 3.1.3
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X del € de 23°U vs pH
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Se puede observar que en todos hay una tendencia de aumento de la media de
rendimiento hacia el pH 4,5, siendo este el que presenta la mayor media de

rendimiento.

Si observamos el espectro a pH 4,5, figura 3.1.6, en comparacion con el
espectro a pH 6,5, figura 3.1.7, que tiene la menor media de rendimiento,
podemos ver una mejor definicion de los picos en el primero y mayor conteo.
Lo que podemos también comprobar con los datos de la tabla del ANEXO 1,
figura 3.1.8. En comparacion, a pesar de no estar medido el mismo tiempo
ambas muestras, el conteo de la fuente a pH 4,5 es mucho mayor que a pH

6,5, resultando en un mayor rendimiento la primera.

pH |U (ug) | Ba/muestra| Tiempo de med (s) |lsétopo| Cias Ctas/s E(%)
47,8 0,81 429943 24 | 15218 | 0,035 18,12
45| 47,8 0,81 429870 238 | 50241 0,120 19,78
47,8 0,81 429870 235 2135 0,005 18,28
47,8 0,81 429870 24 | 17255 | 0,040 20,55
45| 47,8 0,81 210345 238 | 26699 | 0,130 21,48
47,8 0,81 210345 235 1141 0,005 19,97
45| 47,8 0,81 210345 238 | 26360 | 0,130 21,21
47,8 0,81 210345 235 1091 0,005 19,09
47,8 0,81 210345 234 9049 0,043 22,02
47,8 0,81 150300 238 4111 0,027 4,63
6,5| 47,8 0,81 150300 235 154 0,001 3,77
47,8 0,81 150300 234 1322 0,009 4,50

Figura 3.1.8. Recorte de la tabla del ANEXO 1
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Figura 3.1.6. Espectro Alfa de Muestra de Uranio electrodepositada a pH 4,5
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Figura 3.1.7. Espectro Alfa de Muestra de Uranio electrodepositada a pH 6,5
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Para los célculos siguientes vamos a tener en cuenta solo los valores de los
rendimientos obtenidos para el 2*®U, el cudl por la cantidad de cuentas medidas
es el méas representativo de los is6topos de uranio medido por espectrometria
alfa.

Se analizan los datos obtenidos mediante Test ANOVA (Analisis de Varianza),
para probar la hipétesis nula de que todas estas medias de cada grupo son
iguales y que existe solo una media poblacional. Esto se traduce, en este
trabajo, a probar que las medias del rendimiento varian segun el pH.

La hipotesis nula esta dada por la ecuacion 3.1.3, donde p; es la media
poblacional de cada grupo j, siendo j el niumero de grupo, y i es la media
poblacional de todos los grupos.

Ho:yy=w j=12,..,a Ecuacion 3.1.3

Mediante este analisis podemos probar la hipotesis nula a determinado nivel de
significancia, empleando la distribucién F mediante una prueba de cola (Ver
ANEXO 2). Los calculos a realizar para el andlisis de varianza se resumen en
la tabla 3.1.3, que tiene en cuenta que la cantidad de datos por grupos no son
iguales.

Tabla 3.1.3. Tabla de Andlisis de Varianza para grupos de distinto tamafio

Variacion Grados de Cuadrado Medio F
libertad
Entre grupos
Vo= N(X - %)’ a—1 L o
B = (X — X) — S3
J $2
Dentro de grupos Ap Vw w
N—a Sg, =
Vw =V —Vp Y N-a
Total N;: cantidad de datos por grupo
V=Vg+Vy N-—1 N: cantidad de datos totales
=YXk — X)? a: cantidad de grupos

Si F calculado es mayor que F de tabla de distribucion F (ANEXO 2), entonces
se rechaza la hipétesis nula.

Entonces para los rendimientos obtenidos por pH vamos a calcular el F y
compararlo con el valor F de tabla, para comprobar que las medias del
rendimiento de cada pH son diferentes.

Los calculos realizados y los resultados obtenidos se encuentran en las tablas
3.14,3.15y3.1.6.
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Tabla 3.1.4. Célculos para el Andlisis de Varianza 1

pH Rendimiento Xj X Nj(}?j - X)Z (Xjk = X)z
23,79 58,50
18,49 5,54
2 723 14,08 16,14 16,88 79.39
6,83 86,66
15,41 0,53
22,04 34,83
2,5 723 15,08 16,14 4,47 79.39
15,64 0,24
21,80 32,00
21,31 26,74
25,15 81,29
3 28.16 17,64 16,14 13,45 144.41
4,92 125,95
4,48 135,81
20,41 18,26
19,55 11,62
3,5 1778 19,56 16,14 46,81 271
20,49 18,98
23,47 53,79
21,48 28,55
4 2211 21,60 16,14 119,54 35,61
19,36 10,38
17,41 1,61
19,85 13,75
4.5 29.70 24,07 16,14 251,73 184.04
29,33 173,94
23,72 57,46
16,25 0,01
5 21.87 20,62 16,14 80,27 32.88
20,63 20,14
19,90 14,16
8,11 64,43
5,5 17.22 13,91 16,14 19,88 117
10,40 32,91
19,22 9,49
19,23 9,53
6 17.88 10,85 16,14 111,97 18073
18,71 192,83
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7,51 74,43
6,15 99,84
9,69 41,64
6,5 4.6 9,81 16,14 240,20 132.11
17,24 1,21
13,64 6,23
17,15 3,22
10,10 36,51
14,75 1,94
7 1086 13,86 16,14 31,27 27.90
20,09 15,58
9,42 45,19
Tabla 3.1.5. Célculos para el Andlisis de Varianza 2
a N Vg Vw a-1 | N-a SZ SZ,

11 50 936,46 1609,59 10 39 93,65 41,27

Tabla 3.1.6. Resultado Test ANOVA

F calculado F tabla

F calculado > F
2,27 2,10 tabla Rechazo la
hipotesis nula

Para complementar este resultado se procedid también a hacer un
agrupamiento jerarquico con los todos los rendimientos obtenidos por cada pH.
Este es un método de analisis de grupos puntuales, el cual busca construir una
jerarquia de grupos. Y se representa como un arbol o dendograma, donde cada
raiz del arbol es un Unico grupo que reune todas las muestras, siendo las hojas
los racimos con una sola muestra.

El dendograma que se obtuvo para los datos de este trabajo es el grafico 3.1.4.
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Dendrogram

Distance

ML f e O [ e

Data points

Grdfico 3.1.4. Dendongrama obtenido por método de vinculacion Ward

Esto es el resultado de agrupar los puntos de pH y sus respectivas medias de
rendimiento para ?*®U, segun las distancias entre estos puntos (ANEXO 3). A
continuacion, en la tabla 3.1.7, se puede ver los grupos asignados por pH a
cada punto de rendimiento, que son los 4 grupos que se ven en el dendograma
de color rojo, verde, amarillo y violeta debajo de la linea punteada. El grupo
violeta y amarillo, el 4 y 3 respectivamente, como aparecen en la tabla 3.1.7,
son los de pH menor e igual a 4,5. El grupo rojo y verde, denominados 1y 2
respectivamente en la tabla 3.1.7, son los de pH mayor a 4,5.

Tabla 3.1.7. Agrupamiento Jerarquico
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Como se puede observar en la tabla 3.1.7, hay un marcado corte a pH 4,5, que
coincide con el andlisis de las medias como el de los espectros. Por lo tanto,
seleccionamos el pH de 4,5 para los ensayos siguientes.
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3.2. ETAPA 2: Comparacion de separacion en Columnas
UTEVA y AG1-X8

Se prepar6 una solucion con la solucién de uranio utilizada en el procedimiento
anterior (Solucién 3.1) y **Pu, con las cantidades detalladas en la tabla 3.2.1.

Tabla 3.2.1. Cantidades agregadas de Sc de U y ***Pu

Solucion Actividad (Bg/g) | Volumen agregado (ml) | Masa agregada (Q)

Sc 3.1 (U) 4,3 2 2,18

Sc 2 (**Pu) 26,3 0,20 0,22

Este preparado se llevd a sequedad y se retom6 en 20 ml de HNO3; 3M. Y se
electrodepositaron fracciones de 2 ml.

Se prepard la fuente y se midi6 por espectrometria alfa, obteniendo los
resultados de la tabla 3.2.2.

Tabla 3.2.2. Resultados de Espectrometria alfa de Sc de U y ***Pu
Is6topo cuentas tiempo medido(s) | cuentas/s Rendimiento
238y 37622 257714 0,150 21,43
235y 1807 257714 0,007 22,65
234y 14506 257714 0,056 25,00
#2py 25358 257714 0,098 16,77

Del espectro obtenido, gréfico 3.2.1, podemos observar el pico de **’Pu se
solapa con el pico de %**U, por lo que representa una contaminacién para el
espectro, que impediria la correcta cuantificacién de cada radiois6topo. Lo cual
también podria explicar el bajo rendimiento obtenido del **’Pu, sumado a que a
las condiciones de electrodeposicion no son las éptimas, se recomienda utilizar
otro pH y un mayor tiempo de electrodeposicion.

44




' Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Figura 3.2.1. Espectro alfa de solucién de U y **?Pu
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Se procedio a realizar una separacion quimica, para poder obtener un espectro
de cada elemento de la solucion.

Se utilizaron dos columnas para la separacion quimica:

e UTEVA: Dedicada a la separacién de uranio y actinidos tetravalentes,
como Np, Th y Pu. El extractante en el soporte inerte DP[PP] (Dipentil
pentilfosfonato) estd impregnado de Amberlite XAD-7 EC. Este
extractante muestra afinidad con U(VI), Th(IV), Np(IV) y Pu (IV). La
retencién de estos elementos depende de la concentracion de nitrato en
la solucion: cuanta més alta sea la concentracion de nitratos, mejor sera
la absorcién de los actinidos (Ver Figura 3.2.2).

108 E e
mbf

UTEVA Resin

Bkl e

104 £ 3 ;
10° 3 T E
E (M iv) 3
i - A "
102 L - L v ':I f .
: 1 S
b (I .
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10" N ] B { | ]
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102 107 10° 10" 107 10° 101 102
[HNOQs] M [HCI M

Figura 3.2.2. Dependencia de k’ respecto al dcido para varios iones a 23-25°C (6)

Como se puede ver en el grafico de factores de capacidad k' para diferentes
actinidos en UTEVA con respecto a la concentraciéon del acido, la absorciéon del
acido nitrico es muy similar para cada uno de los actinidos tetravalentes y
uranio. Todos tienen una fuerte retencion.
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e AG1-X8: Las resinas AG 1 son intercambiadores de aniones fuertemente
basicos con grupos funcionales de amonio cuaternario unidos a la red de
copolimero de estireno y divinilbenceno. La cantidad de reticulacion de
resina determina el tamafio de poro de la perla. Una resina con un
menor porcentaje de reticulacion tiene una estructura mas abierta
permeable a sustancias de mayor peso molecular que una resina
altamente reticulada. Por lo tanto, las resinas AG 1-X8, mas reticuladas
gue otros modelos, se utilizan para la sorcion, intercambio y separacion
de aniones inorganicos de bajo peso molecular y en aplicaciones como
ensayos de nucledtidos ciclicos y fraccionamiento de &cidos organicos.
AG1-X8 viene en la forma de cloruro, que tiene una alta selectividad con
el ion cloruro.

Se tomaron 2 ml de la solucién de U y ?**Pu (ver tabla 3.2.1) y se pasaron por
columna UTEVA. Se sembr6 con 15ml HNO3; 3M y luego se eluy6 una primera
fraccion con 5ml de HNO3 3M, obteniendo asi la fraccion de ?*’Pu. Se separé
esta fraccion y se cambio el medio de la columna con 20ml HCI 9M, este primer
eluido con HCI se descarta debido a que no posee ningun elemento de nuestro
interés. Y para obtener la fraccion de uranio se eluyé con 5ml de HCI 0,01M. A
las fracciones de 2*’Pu y uranio obtenidas, se le agregé a cada una 400 pl de
un trazador de #**U (ver tabla 3.2.3) y se prepararon las fuentes por
electrodeposicion a medir por espectrometria alfa.

Tabla 3.2.3. Actividad de trazador agregado por muestra

Actividad especifica Sc 2.1.1.1 (?*3U) 1,16 | Bg/g
pl de Sc 2.1.1.1 agregados por muestra 400 | pl
Actividad agregada por muestra 0,46 | Bg/muestra

Los espectros obtenidos se pueden ver en las figuras 3.2.3 y 3.2.4. En el
espectro de la fraccion de plutonio se puede identificar bien, a 4200 keV
aproximadamente (Ver ANEXO 4), un pico pequefio de 2%®U, de los is6topos de
la solucién de uranio. Mas a la derecha se ve més claramente el pico de ?*?Pu,
y a luego el ?*2U y sus hijas (*®*Th, **Ra, 2*?Bi, ?°Rn, *°Po). En el espectro de
la fraccion de uranio se observan los picos de 28U, U y ?**U, y un pequefio
pico a la derecha del %**U de ?*’Pu. Mas a la derecha se encuentra los picos del
232 y sus hijas, llegando a verse el ??Po de mayor energia.

Tabla 3.2.4. Resultados Fraccion de uranio separada por UTEVA

Is6topo cuentas tiempo medido (s)| cuentas/s Rendimiento
238 39043 243902 0,1600 23,50
235y 1722 243902 0,0071 22,80
24y 13003 243902 0,0530 23,67
242py 552 243902 0,0023 0,39
232y 29116 243902 0,1200 25,73
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A partir de los resultados de la separacion de uranio que vemos en la tabla
3.2.4, podemos decir, si comparamos el rendimiento del trazador #**U con los
demas radioisétopos, que se separé casi todo el uranio del >*?Pu. Ya que los
rendimientos de is6topos de uranio son parecidos y dentro de lo esperable, y
las cuentas de **?Pu son significativamente mas bajas, por lo tanto, el
rendimiento también. La relacién entre las areas de los picos del %U y #**U se
mantiene como en la solucion original, aproximadamente 33-34%.

Si cuantificamos tomando el rendimiento del trazador el ?*2U mediante la
ecuacion 3.2.1, podemos comparar la actividad medida con la colocada en la
muestra. Teniendo en cuenta que la actividad colocada en la muestra es antes
de pasar por columna y que el trazador no paso por columna y solo representa
el rendimiento de la electrodeposicion y medicion por espectrometria alfa,
podemos obtener el rendimiento de la separacion en columna, mediante la
ecuacion 3.2.2.

Ecuacién 3.2.1

Ao = cpsm [(Af (%)
“ = e %) \ 100
100

Ac: actividad cuantificada

cpsm: cuentas por segundo medidas
&: rendimiento del trazador

Af: fraccion de actividad del isétopo

A L
RC(%) = ﬁ. 100 Ecuacion 3.2.2

RC: rendimiento de la columna de separacion

Ac: actividad cuantificada

Am: actividad colocada por muestra

En resumen, obtenemos los resultados de la tabla 3.2.5.

Tabla 3.2.5. Cuantificacion y Rendimiento de la separacion de uranio por

UTEVA
Is6topo Cuantificacion

“y 4,5.10"

“y 9,1.10"

=iy 4,9.10°
Actividad cuantificada total (Bq) 0,50
Actividad colocada (BQ) 0,59
RC (%) 85,92
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Esto quiere decir que el rendimiento de la columna de separacion UTEVA, fue
casi de un 86%.

Si comparamos y hacemos lo mismo con las cuentas de Pu que quedaron en la
fraccion de uranio, obtenemos el porcentaje de plutonio que quedo de lo que se
agrego a la muestra en un principio, los resultados se pueden ver en la tabla
3.2.6.

Tabla 3.2.6. Porcentaje de plutonio en la fraccion de uranio separada por
UTEVA

Actividad cuantificada de ?*’Pu (Bq) 0,0073
Actividad de #**Pu colocada (Bq) 0,9400
% Pu 0,78

Para la columna de AG1- X8 se tomaron nuevamente 2 ml de la solucién de U
y 2*?Pu, se activé la columna con 20ml de HCI 10M y se sembré con 30ml HCI
10M, separando esta primera fraccion de sembrado que contiene el plutonio }/
luego se eluyé con 30ml de HCI 0,05M, obteniendo asi la fraccién de uranio ©.
A las fracciones de plutonio y uranio obtenidas se le agregé 200 pl de la
solucion 2.1.1.1 de #*?U (Ver tabla 3.2.3) como trazador y se prepararon las
fuentes por electrodeposicion a medir por espectrometria alfa.

Los espectros obtenidos se pueden ver mas abajo, figuras 3.2.5y 3.2.6. Y el
rendimiento obtenido para la fraccién de uranio se puede ver en la tabla 3.2.7.
De vuelta se obtiene para el ?*U un rendimiento del 25%, cercano también a
los de los demas is6topos de uranio. Pero hay mas plutonio que en la fraccion
separada por UTEVA que se puede observar tanto en el rendimiento obtenido
en la tabla 3.2.7, como en el espectro de la figura 3.2.6, donde se observa un
pico méas definido de plutonio en comparacion al espectro de la fraccion de
uranio separa por UTEVA.

Tabla 3.2.7. Resultados Fraccion de uranio separada por AG1-X8

Is6topo cuentas tiempo medido (s)| cuentas/s Rendimiento
238y 13486 86986 0,1600 22,76
235y 665 86986 0,0076 24,69
234y 4819 86986 0,0550 24,60
242p 3624 86986 0,0420 7,10
232y 5053 86986 0,0580 25,04

Otra vez, cuantificamos tomando el rendimiento del trazador el 2321y mediante la
ecuacion 3.2.1, y luego calculamos el rendimiento de separacion de la columna
con la ecuacion 3.2.2. Se obtuvieron los resultados de la tabla 3.2.8.
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Tabla 3.2.8. Cuantificacion y Rendimiento de la separacion de uranio por

AG1-X8
Is6topo Cuantificacién

238y 4,5.10"

25U 1,0.10°

2y 5,3.10%
Actividad cuantificada total (BQq) 0,50
Actividad colocada (BQ) 0,59
RC (%) 85,83

Aungue el célculo del rendimiento de la columna AG1-X8 para uranio nos da
85-86%, muy parecida a UTEVA. Si hacemos lo mismo para el plutonio se
obtiene los resultados de la tabla 3.2.9 y podemos confirmar que el porcentaje
de plutonio que queda es mucho mayor para la columna AG1-X8 que para
UTEVA, 17,7% contra 0,77% respectivamente.

Tabla 3.2.9. Porcentaje de plutonio en la fraccion de uranio separada por

AG1-X8
Actividad cuantificada de ?*’Pu (Bq) 0,17
Actividad de ***Pu colocada (Bq) 0,94
% Pu 17,73

Y si observamos el espectro de fraccion de Pu separado por AG1-X8, que es
muy parecido al de UTEVA, casi que no quedé nada de “*®U, #°U y #*U, se
puede identificar apenas un pequefio pico de *°U.
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Figura 3.2.3. Espectro alfa de fraccion de ***Pu separada por UTEVA + 232U
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Figura 3.2.4. Espectro alfa de fraccion de U separada por UTEVA + #2U
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Figura 3.2.5. Espectro alfa de fraccion de ***Pu separada por AG1-X8 + 22U
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Figura 3.2.6. Espectro alfa de fraccién de uranio separada por AG1-X8 + 22U
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3.3. ETAPA 3: Limite de deteccidon y cuantificacion para
espectrometria alfa

La habilidad de cuantificar un elemento o molécula en quimica o matrices
biolégicas usando un método analitico especifico es usualmente vista en
términos de limites de deteccion. Este limite de deteccion es un numero
expresado en unidades de concentracion (o cantidades), que describe el
minimo nivel de concentracion (o cantidad) del elemento que un analista puede
determinar como estadisticamente diferente de un blanco analitico. El problema
es que el limite de deteccion calculado para un elemento puede facilmente
variar un orden de magnitud a través del uso de diferentes aproximaciones
estadisticas. Por eso IUPAC, la Uni6n Internacional de Quimica Pura y
Aplicada, define al limite de detecciéon, como al valor “expresado como una
concentracion (o cantidad), que es derivada de una medida pequefia, que
puede ser detectada con una certeza razonable para un dado procedimiento
analitico”. Y la Sociedad Americana de Quimica (ACS) lo define como “la mas
baja concentracion de analito que un proceso analitico puede detectar” ©),

Para entender que una medida razonablemente cierta o una deteccion de
confianza, el método de medicion, asi como los errores (incluyendo ruidos)
asociados con la medicién, deben ser bien entendidos.

Para esto medimos el fondo de cada una de las cdmaras alfa, ver tabla 3.3.1.
Se tomo solo las cuentas, n, de la regién energética o canales con los que se
va a trabajar en general, correspondientes al 28U, °U, #*U y 22U,

Tabla 3.3.1. Resultados de medicion de fondo de camaras alfa

N° de Camara t (s)* n (cuentas) u(n) n/t (cuentas/s)
1 587301 52 7 0,000089
2 586175 36 6 0,000061
3 586195 31 5 0,000053
4 586193 151 12 0,000260
5 586192 31 5 0,000053
6 586197 57 7 0,000097

(*t: tiempo de medicion real)

Con los datos de medicion antes obtenidos de rendimiento en los ensayos
realizados durante el trabajo al pH elegido, ver tabla 3.3.2, se obtuvo la media
del rendimiento e incertidumbre del mismo, u (€), con la ecuacion 3.3.1.

u(e) = o/VYN Ecuacion 3.3.1
o : desvio estandar de los valores medidos
N: cantidad de valores medidos
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Tabla 3.3.2. Célculo de la media e incertidumbre del rendimiento a pH 4,5

pH €
4,5 0,17
4,5 0,20
4,5 0,30
4,5 0,29
4,5 0,13
4,5 0,14
4,5 0,24
4,5 0,25
4,5 0,21
4,5 0,21
4,5 0,22
4,5 0,16
4,5 0,16
4,5 0,26
4,5 0,24
4,5 0,21
4,5 0,23

Media € 0,21

Desvio

Estandar 0,049
u () 0,012

Con esto se pudo calcular la actividad de fondo de cada una de las camaras,
con la ecuacion 3.3.2.

n
A=— Ecuacién 3.3.2
t.e

A partir de esto, sabiendo que la actividad depende de las cuentas medidas,
tiempo y rendimiento, podemos calcular la incertidumbre del mismo a partir de
la ecuacion 3.3.3.

u(4) = %\/(%)2 u(n)? + (g)z u(e)? Ecuacion 3.3.3

Los resultados obtenidos para cada camara se encuentran en la tabla 3.3.3.
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Tabla 3.3.3. Actividad e incertidumbre del fondo de camaras alfa

N° de Camara| t(s) n |u(n) (7 u(€) A (Bq) u(A) (Bq)
1 587301| 52 | 7 0,21 0,012 | 0,00042 | 0,000061
2 586175| 36 | 6 0,21 0,012 | 0,00029 | 0,000051
3 586195 31 | 5 0,21 0,012 | 0,00025 | 0,000042
4 586193 |151| 12 | 0,21 0,012 | 0,00120 | 0,000120
5 586192| 31| 5 0,21 0,012 | 0,00025 | 0,000042
6 586197| 57 | 7 0,21 0,012 | 0,00046 | 0,000062

Para calcular el limite de deteccién y cuantificacion se usé la ecuaciéon 3.3.4,
3.3.5 basada en la norma ISO 11929:2010 @9,

1 |/1\? .
A =kg s (E) u(n)? Ecuacion 3.3.4

A’: Limite de deteccién para espectrometria alfa
k1.o:factor de cobertura para un intervalo de confianza de error tipo |

1 [/1\2 Ecuacion

2
A* = kiag (;) um)? + kl—ﬁ-%\](%) u(n)? + (A%)2. u(e)? 3.35

A" Limite de cuantificacién para espectrometria alfa
ki-g: factor de cobertura para un intervalo de confianza de error tipo Il

La solucién de la ecuacion 3.3.5 es la ecuacion 3.3.6, donde se asume que el
kl—c:kl—ﬁ-
1 k+2Vn

# = —
A= k't.e' 1 (k u(€)>2 Ecuacion 3.3.6
TE

k: factor de cobertura para un intervalo de confianza

Los resultados de limite de deteccidn y cuantificacion para cada camara se
encuentran en la tabla 3.3.4.
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Tabla 3.3.4. Limite de deteccion y cuantificacion de camaras alfa basado en la
Norma 1SO 11929:2010

N° de Camara A* (Bq) A# (BQq)
1 0,00011 0,00027
2 0,00010 0,00023
3 0,00008 0,00021
4 0,00019 0,00043
5 0,00008 0,00021
6 0,00011 0,00028

Otro método aceptado por muchos, es el de Currie ™. En el cual al igual que el
método anterior define dos niveles a partir de error tipo | (a), que se tome como
valor verdadero cuando no lo es, y el error tipo Il (B), que se tome como falso
un valor verdadero. Para el error tipo |, define un valor de nivel critico, L, por
encima del cual la sefal observada va a ser detectada y se diferencia del
blanco o fondo del equipo. Este va a ser nuestro Limite de deteccion. A partir
de este valor critico y con error de tipo I, define Ly (limite de deteccién, por
encima del cual se puede cuantificar), que va a ser nuestro limite de
cuantificacion. Para ambos tipos de error el intervalo de confianza es del 95%.
Para un conteo de fondo menor a 70 cuentas, como es nuestro caso, se debe
hacer una correccion “?, por lo que L¢ y Lg quedarian como las ecuaciones
3.3.7y 3.3.8.

L.=0,1.B + 1,64.V/B Ecuacion 3.3.7

Ly =1,1(2,71 + 3,29.4/B + 0,1.B) Ecuacion 3.3.8
B : cuentas medidas de fondo
Para informar en funcién de las unidades que se requieran, se lo divide por un

factor (K) que agrupe todos los términos y unidades que intervenga o de las
cuales dependa este limite calculado, ver ecuacion 3.3.9.

K=t.c¢ Ecuacion 3.3.9

Los resultados de los limites obtenidos por este método se pueden ver en la
tabla 3.3.5.
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Tabla 3.3.5. Limite de deteccion y cuantificacion de camaras alfa por el método

de Currie
NP t(s) B (ctas) £ LJK (Ba) | La/K (Bq)
Camara c 9 d 9
1 587301 52 0,213 0,00014 0,00028
2 586175 36 0,213 0,00011 0,00023
3 586195 31 0,213 0,00010 0,00021
4 586193 151 0,213 0,00028 0,00051
5 586192 31 0,213 0,00010 0,00021
6 586197 57 0,213 0,00014 0,00029

Si comparamos los resultados de ambos métodos, son muy parecidos (Ver
tabla 3.3.6). Para algunos casos el método de Currie da un poco mas alto
ambos limites, como es el caso de la camara 4, en el cual el conteo es mayor a
70 cuentas, siendo mas conservador el resultado ante un conteo mayor, lo cual
es razonable. Pero la espectrometria alfa, en general, presenta un conteo de
fondo muy bajo por lo tanto los limites deteccion y cuantificacion también
deberia ser bajos. Esto explica porque los métodos con un conteo menor a 70
cuentas dan resultados muy similares a pesar que el método Currie es un poco
mas conservador, el error que se puede cometer con un conteo bajo es mucho

menor.

Tabla 3.3.6. Diferencia % entre métodos para determinar el limite de deteccion
y cuantificaciéon

N° de A* At Ld/K Lc/K
Cémara | (mBqg) | (mBg) | (mBqg) | (mBq) LlieA) (B0)) Geld) ()
1 0,11 0,27 0,140 0,28 17,77 4,58
2 0,096 0,23 0,110 0,23 10,71 1,24
3 0,080 0,21 0,098 0,21 18,24 0
4 0,19 0,43 0,280 0,51 31,92 16,07
5 0,080 0,21 0,098 0,21 18,24 0
6 0,11 0,28 0,140 0,29 22,57 5,46

59




‘s Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Conclusiones

Se concluye que hay una influencia del pH en el rendimiento de la
electrodeposicion y por lo tanto en la medicion de espectrometria alfa, que
varia segun el analito de interés que se quiera medir. Para nuestro caso que es
el uranio, ya en un rango de pH entre 4 a 5 ya podemos decir que se obtiene
un rendimiento aceptable, por arriba del 20%, con lo cual da un margen para
trabajar dependiendo de los recursos a disposicion. Pero se observa que a pH
4,5 hay un mayor rendimiento global de la técnica, es decir de la
electrodeposicién, de la medicion en el equipo y de la separacion, si la hubiera.
Esto también reafirma la importancia de separar si existieran otros elementos
en la muestra que también se quisieran medir, ya que se necesitan condiciones
particulares de preparacion de la fuente para obtener buenos rendimientos. En
los resultados de la segunda etapa, para el **’Pu el rendimiento fue bastante
mas bajo en estas condiciones. Ademas, el **?Pu representa en si una
contaminacion para las muestras en la que se quiere medir uranio, ya que se
solapa con el pico de ?**U dificultando la delimitacién de los picos de cada
isétopo, e impide obtener un correcto conteo de cada pico. Por esto se
procedié a probar dos métodos de separaciéon. Comparando las dos columnas
de resina UTEVA y AG1-X8, centrdndonos en la separacion de uranio, se
evidencia que la resina UTEVA presenta mejores resultados a la hora de
obtener un espectro mas limpio de otros elementos, a pesar de obtener una
fraccion de uranio con altos rendimientos de ambas columnas. A su vez que los
tiempos requeridos para pasar por columna son menores, ya que
practicamente la resina UTEVA no requiere preparacion y los volimenes de
lavados y elucién son menores en general.

Los limites de deteccién y cuantificacion estan alrededor de 0,0001 Bqg y
0,00025 Bq respectivamente. Es posible medir muestras de baja actividad.
Pero para medir estas actividades de fondo se tuvo que medir durante casi 7
dias, por lo que muestras de actividad en estos 6rdenes requieren tiempos de
medicién prolongados. En comparacion con las fuentes preparadas que
contenian una actividad de alrededor de 0,5 Bq, en las cuales con un dia de
medicién alcanzaba para obtener un conteo cuantificable.

Este estudio favorece el trabajo en el laboratorio de DPA, dando respuestas a
los requerimientos que puedan surgir por partes de los clientes ya sea por
necesidad de una respuesta rapida u otras cuestiones, y optimiza la técnica
pudiendo tomar decisiones a partir de la evidencia obtenida mediante los
ensayos. Usando el pH optimo para un maximo rendimiento, sabiendo que a la
hora de realizar una separacion las ventajas y desventajas que presenta cada
columna, y teniendo en cuenta los limites de deteccion y cuantificacion, y en tal
caso saber si es posible medir una muestra por esta técnica.

Se puede profundizar a futuro en las condiciones de electrodeposicion como el
tiempo. También se puede estudiar las condiciones para algun otro analito de
interés que se necesite analizar en el laboratorio a pedido de clientes,
siguiendo la misma metodologia de trabajo. Y para esto también se deberia
analizar y/o ajustar los métodos de separacion para este nuevo elemento.
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ANEXO 1- Tabla de Resultados de Medicion por espectrometria alfa
y calculo de rendimiento.

pH | U (ug) | Bg/muestra | Tiempo de med (s) | Is6topo | Ctas | Ctas/s &(%)
2 | 47,8 0,81 187746 238y | 26300 | 0,140 23,71
47,8 0,81 187746 25y 1069 | 0,006 20,96
47,8 0,81 187746 24y 9099 | 0,048 24,81
2 | 478 0,81 187746 238y | 20445 | 0,110 18,43
47,8 0,81 187746 25y 828 0,004 16,24
47,8 0,81 187746 24y 6958 | 0,037 18,97
2 | 478 0,81 151403 238y 6497 | 0,043 7,26
47,8 0,81 151403 25y 286 0,002 6,95
47,8 0,81 151403 24y 2225 | 0,015 7,52
2 | 478 0,81 151379 28y | 14062 | 0,093 15,72
47,8 0,81 151379 25y 576 0,004 14,01
47,8 0,81 151379 24y 4832 | 0,032 16,34
25| 478 0,81 596959 28y | 54185 | 0,091 15,36
47,8 0,81 596959 25y 2182 | 0,004 13,46
47,8 0,81 596959 24y | 18501 | 0,031 15,87
25| 47,8 0,81 596959 28y | 77483 | 0,130 21,97
47,8 0,81 596959 oy 3455 | 0,006 21,31
47,8 0,81 596959 24y | 27133 | 0,045 23,27
25| 47,8 0,81 163858 238y 8920 | 0,054 9,21
47,8 0,81 163858 25y 390 0,002 8,76
47,8 0,81 163858 iy 9191 | 0,056 28,71
25| 47,8 0,81 151117 28y 6138 | 0,041 6,87
47,8 0,81 151117 oy 272 0,002 6,63
47,8 0,81 151117 24y 1954 | 0,013 6,62
3 | 478 0,81 162581 2%y | 20868 | 0,130 21,72
47,8 0,81 162581 2oy 917 0,006 20,76
47,8 0,81 162581 iy 7246 | 0,045 22,82
3 | 478 0,81 162578 238y | 20403 | 0,130 21,24
47,8 0,81 162578 25y 890 0,006 20,15
47,8 0,81 162578 24y 6939 | 0,043 21,85
3 | 478 0,81 304938 28y | 22609 | 0,074 12,55
47,8 0,81 304938 2oy 961 0,003 11,60
47,8 0,81 304938 24y 7689 | 0,025 12,91
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pH | U (ug) | Bg/muestra | Tiempo de med (s) |Is6topo| Ctas Ctas/s €(%)
3 | 478 0,81 304938 2%y | 25307 | 0,083 14,05
47,8 0,81 304938 2%y | 1105 | 0,004 13,34
47,8 0,81 304938 2%y | 8783 | 0,029 14,74
3| 478 0,81 65486 28y | 4418 | 0,067 11,42
47,8 0,81 65486 25U 177 0,003 9,95
47,8 0,81 65486 24y | 1466 | 0,022 11,46
3| 478 0,81 65501 28y | 4031 | 0,062 10,41
47,8 0,81 65501 25U 180 0,003 10,12
47,8 0,81 65501 24y | 1350 | 0,021 10,55
35| 47,8 0,81 77651 28y | 9334 | 0,120 20,34
47,8 0,81 77651 25y 417 0,005 19,77
47,8 0,81 77651 24y | 3193 | 0,041 21,05
35| 47,8 0,81 77651 2%y | 8939 | 0,120 19,48
47,8 0,81 77651 25U 364 0,005 17,26
47,8 0,81 77651 24y | 3099 | 0,040 20,43
35| 47,8 0,81 402212 2%y | 15984 | 0,040 6,73
47,8 0,81 402212 25y 672 0,002 6,15
47,8 0,81 402212 24y | 5355 | 0,013 6,82
35| 47,8 0,81 402212 238y | 18421 | 0,046 7,75
47,8 0,81 402212 25y 804 0,002 7,36
47,8 0,81 402212 24y | 6311 | 0,016 8,03
4 | 47,8 0,81 19178 28y | 2651 | 0,140 23,39
47,8 0,81 19178 25U 100 0,005 19,20
47,8 0,81 19178 24y 859 0,045 22,93
4 | 47,8 0,81 19169 28y | 2425 | 0,130 21,41
47,8 0,81 19169 25y 123 0,006 23,62
47,8 0,81 19169 24y 910 0,047 24,30
4 | 47,8 0,81 157864 2%y | 19869 | 0,130 21,30
47,8 0,81 157864 25y 849 0,005 19,80
47,8 0,81 157864 24y | 6752 | 0,043 21,89
4 | 47,8 0,81 157866 238y | 17402 | 0,110 18,65
47,8 0,81 157866 25y 759 0,005 17,70
47,8 0,81 157866 24y | 6084 | 0,039 19,73
45| 47,8 0,81 429943 2%y | 44076 | 0,100 17,35
47,8 0,81 429943 2%y | 1927 | 0,005 16,50
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pH | U (ug) | Bg/muestra| Tiempo de med (s) [Isétopo| Ctas Ctas/s E(%)
47,8 0,81 429943 2%y | 15218 | 0,035 18,12
45| 47,8 0,81 429870 2%y | 50241 | 0,120 19,78
47,8 0,81 429870 2%y | 2135 | 0,005 18,28
47,8 0,81 429870 24y | 17255 | 0,040 20,55
45| 47,8 0,81 210345 28y | 26699 | 0,130 21,48
47,8 0,81 210345 2%y | 1141 | 0,005 19,97
47,8 0,81 210345 234y | 9456 | 0,045 23,01
45| 47,8 0,81 210345 2%y | 26360 | 0,130 21,21
47,8 0,81 210345 2%y | 1091 | 0,005 19,09
47,8 0,81 210345 24y | 9049 | 0,043 22,02
5 | 47,8 0,81 318301 28y | 44461 | 0,140 23,64
47,8 0,81 318301 2%y | 2020 | 0,006 23,36
47,8 0,81 318301 234y | 15280 | 0,048 24,57
5 | 47,8 0,81 318301 2%y | 30469 | 0,100 16,20
47,8 0,81 318301 2%y | 1180 | 0,004 13,65
47,8 0,81 318301 2%y | 10565 | 0,033 16,99
5 | 47,8 0,81 411144 2%y | 52960 | 0,130 21,80
47,8 0,81 411144 2%y | 2205 | 0,005 19,74
47,8 0,81 411144 2%y | 18338 | 0,045 22,83
5 | 47,8 0,81 411152 238y | 49943 | 0,120 20,56
47,8 0,81 411152 2%y | 2126 | 0,005 19,04
47,8 0,81 411152 234y | 17388 | 0,042 21,65
55| 47,8 0,81 411080 2%y | 48180 | 0,120 19,83
47,8 0,81 411080 2%y | 2064 | 0,005 18,48
47,8 0,81 411080 234y | 16504 | 0,040 20,55
55| 47,8 0,81 411082 2%y | 19637 | 0,048 8,08
47,8 0,81 411082 25y 866 0,002 7,76
47,8 0,81 411082 24y | 6771 | 0,016 8,43
55| 47,8 0,81 152623 2%y | 15479 | 0,100 17,16
47,8 0,81 152623 25y 629 0,004 15,17
47,8 0,81 152623 234y | 5440 | 0,036 18,25
55| 47,8 0,81 152625 28y | 9349 | 0,061 10,37
47,8 0,81 152625 25y 368 0,002 8,88
47,8 0,81 152625 24y | 3228 | 0,021 10,83
6 | 47,8 0,81 19120 28y | 2164 | 0,110 19,15
47,8 0,81 19120 25y 108 0,006 20,79
47,8 0,81 19120 24y 795 0,042 21,28
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pH | U (ug) | Bg/muestra | Tiempo de med (s) | Isétopo | Ctas Ctas/s &(%)
47,8 0,81 19122 28y | 2165 | 0,110 19,16
6 | 47,8 0,81 19122 25y 114 0,006 21,95
47,8 0,81 19122 234y 710 0,037 19,01
47,8 0,81 152628 2%y | 16066 | 0,110 17,81
6 | 47,8 0,81 152628 2%y | 3962 | 0,026 95,56
47,8 0,81 152628 2y | 5469 | 0,036 18,34
47,8 0,81 152632 2%y | 16814 | 0,110 18,64
6 | 47,8 0,81 152632 25U 704 0,005 16,98
47,8 0,81 152632 24y | 5858 | 0,038 19,65
47,8 0,81 585424 2%y | 25896 | 0,044 7,49
6,5| 47,8 0,81 585424 2%y | 8152 | 0,014 51,26
47,8 0,81 585424 2%y | 9163 | 0,016 8,01
47,8 0,81 585426 2%y | 21191 | 0,036 6,13
6,5| 47,8 0,81 585426 25U 943 0,002 5,93
47,8 0,81 585426 24y | 7291 | 0,012 6,38
47,8 0,81 150299 28y | 8573 0,057 9,65
6,5| 47,8 0,81 150299 25y 369 0,003 9,04
47,8 0,81 150299 24y | 2974 | 0,020 10,13
47,8 0,81 150300 28y | 4111 | 0,027 4,63
6,5| 47,8 0,81 150300 25y 154 0,001 3,77
47,8 0,81 150300 24y | 1322 0,009 4,50
47,8 0,81 318268 2%y 32308 | 0,100 17,18
6,5| 47,8 0,81 318268 2%y | 1591 | 0,005 18,40
47,8 0,81 318268 24y | 10510 | 0,033 16,90
47,8 0,81 318268 2%y | 25569 | 0,080 13,60
6,5| 47,8 0,81 318268 2%y | 1089 0,003 12,60
47,8 0,81 318268 24y | 8722 0,027 14,03
47,8 0,81 187635 28y | 18949 | 0,100 17,09
7 | 47,8 0,81 187635 2%y | 1883 | 0,010 36,94
47,8 0,81 187635 24y | 6482 0,035 17,68
47,8 0,81 187635 2%y | 11156 | 0,059 10,06
7 | 47,8 0,81 187635 25y 473 0,003 9,28
47,8 0,81 187635 24y | 3782 | 0,020 10,32
47,8 0,81 150370 2%y | 13059 | 0,087 14,70
7 | 47,8 0,81 150370 25y 602 0,004 14,74
47,8 0,81 150370 24y | 4368 0,029 14,87
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pH | U (ug) | Bg/muestra | Tiempo de med (s) | Is6topo| Ctas Ctasl/s &(%)
47,8 0,81 150372 28y | 9614 | 0,064 10,82
7 | 47,8 0,81 150372 2y | 433 0,003 10,60
47,8 0,81 150372 24y | 3248 | 0,022 11,06
47,8 0,81 418890 28y 149549 | 0,120 20,02
7 | 47,8 0,81 418890 2%y | 2197 | 0,005 19,31
47,8 0,81 418890 24y 16744 | 0,040 20,46
47,8 0,81 418883 28y | 23227 | 0,055 9,38
7 | 47,8 0,81 418883 2%y | 1066 | 0,003 9,37
47,8 0,81 418883 24y | 7954 | 0,019 9,72
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ANEXO 2- Analisis de Varianza y tabla de distribucion F

Para realizar el analisis de varianza se calcula:
e La gran media o media general, que es la media de todas las
mediciones de todos los grupos y se denota como en la ecuacion 3.1.3.

a b
- 1
X= EZ Z Xik Ecuacion 3.1.3

j=1 k=1

e La variaciéon total, que se denota V, se define como la suma de los
cuadrados de las desviaciones de cada medicion respecto a la gran
media X , ecuacion 3.1.4.

V= Z(Xjk - X)? Ecuacion 3.1.4
K

Expresamos esta Ultima como la ecuacion 3.1.5.

Xj — X = (Xj — Xj) + (X - X) Ecuacién 3.1.5

Y después elevando al cuadrado y sumando sobre j y k, se obtiene la ecuacién
3.1.6 y luego operando un poco mas la 3.1.7.

Z(Xjk -X)* = Z(Xjk —Xj)* + Z(Xi - X)* Ecuacion 3.1.6
jk ik jk

Z(Xjk_x)z ZZ(Xjk—Xj)Z +bZ(Xj - X)? .
= ™ ]. Ecuacion 3.1.7

La primera suma que aparece en el lado derecho de las ecuaciones es la
variacion dentro de los grupos (ya que se trata de los cuadrados de las
desviaciones de las X, respecto a las medias de los grupos X;). Y la vamos a

denominar V,, ecuacion 3.1.8.
— Y \2
Vw = Z(Xik — X)) Ecuacion 3.1.8
jk

La segunda suma, es la variacién entre los grupos (ya que se trata de los
cuadrados de las desviaciones de las medidas de los grupos X; respecto a la

gran media X) y la denominaremos Vg, ecuacion 3.1.9.
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Vg = Z(Xi —-X)? = bZ(XJ - X)? Ecuacién 3.1.9
jk j

Las Xy difieren de la media poblacional yj correspondiente a cada grupo j en
un error aleatorio que se denota ¢jk; ecuacion 3.1.10.

Xik = W + gk Ecuacion 3.1.10

Se supone que estos errores estan distribuidos de manera normal con media 0
y varianza o®. Si p es la media de la poblacion de todos los grupos y si se
denota aqj = yj — 4, entonces yj = u + qj, y la ecuacion 3.1.10 queda como la
3.1.11.

Xjk =u+ (X]' + Sjk Ecuaciéon 3.1.11

Donde Y;o; = 0 . De acuerdo con la ecuacion 3.1.11 y con la suposicion de que
€jk estan distribuidas de manera normal con media 0 y varianza 02, concluye
que los X, se pueden considerar como variables aleatorias distribuidas en
forma normal, con media p y varianza o02.

La hipétesis nula de que todas las medias de los grupos son iguales esta dada
por (Ho:a=0;j=12,..,a) o lo que es equivalente, por (Hp:y =u;j=
1,2,...,a). Si H, es verdadera, todas las poblaciones de los grupos tendran la
misma distribucion normal (es decir, con la misma media y varianza). En estos
casos, sOlo hay un grupo poblacional (es decir, todos los grupos son
estadisticamente idénticos); en otras palabras, no hay diferencia significativa
entre los grupos.

Como se puede demostrar los valores esperados de V,, Vg y V estan dados
por las ecuaciones 3.1.12, 3.1.13y 3.1.14:

E(Vy) = a(b — 1)o0? Ecuacién 3.1.12
E(Vg) = (a—1)o?+b Z of Ecuacién 3.1.13
E(V) = (ab—1)0” + bz af Ecuacion 3.1.14

De acuerdo con la primera ecuacion 3.1.12 se obtiene la ecuacion 3.1.15 y
3.1.16:

o2 .,
E [a(b — 1) Ecuacion 3.1.15

67



' Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Sz = _Yw Ecuacion 3.1.16

W ab-1) o
$2 siempre es la mejor estimacion (insesgada) de o2, sin importar si Ho es 0 no
verdadera. Por otro lado, de acuerdo con las otras ecuaciones, se ve que sélo
si Hop es verdadera (es decir a; = 0) se obtendra la ecuacion 3.1.17 y 3.1.18:

V, .,
E( 5 ) = g? Ecuacion 3.1.17
a—1
|74 .,
E( ) = ¢g? Ecuacion 3.1.18
ab—1
Vg y
Sg = Ecuacion 3.1.19
a—1
R |74 .,
S§? = Ecuacion 3.1.20
ab—1

Y las ecuaciones 3.1.19 y 3.1.20 proporcionan una estimacion insesgada de o2.
Pero si Hp no es verdadera, entonces vale la ecuaciéon 3.1.21:
G2 2 b 2 .
E(S3) = o® + -1 z aj Ecuacion 3.1.21

]
Empleando la propiedad aditiva de ji cuadrada se pueden probar los siguientes
teoremas fundamentales que se refieren a las distribuciones de variaciones V,,
VeyV:

e TEOREMA 1: Vw/o? tienen una distribucion ji cuadrada con a(b-1)
grados de libertad.

e TEOREMA 2: Bajo la hipétesis nula Ho, Vs/o® y V/o? tienen
distribuciones ji cuadrada con a-1 y ab-1 grados de libertad,
respectivamente.

Es importante subrayar que el teorema 1 es valido, ya sea o0 no Hy verdadera,
mientras que el teorema 2 sélo es valido bajo la suposicién de que Hp es
verdadera.

Si la hipoétesis nula no es verdadera (es decir, si las medias de los grupos no
son iguales), como se ve de acuerdo con la ultima ecuacion, se esperara que
SZ sea mayor que 0%, y que este efecto se haga mas pronunciado a medida
gue las discrepancias entra las medias aumente. Por otro lado, de acuerdo con
las ecuaciones, puede esperarse que $2, sea igual a 62 sin importar si las
medias son 0 no iguales. Se tiene, entonces, que un buen estadistico para
pruebas la hipotesis Ho es el proporcionado por S2/S%. Si este estadistico es
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significativamente grande, se puede concluir que entre las medias de los
grupos hay una diferencia significativa y, por lo tanto, se puede rechazar Ho, si
no es asi, puede aceptarse Hy 0 posponer la decision hasta hacer méas analisis.
Para usar el estadistico $2/53, es preciso conocer la distribucion muestral. Este

conocimiento lo proporciona el tercer teorema:

&2
e TEOREMA 3: El estadistico F = j—f tiene distribucion F con a-1 y a(b-1)
w
grados de libertad.
Este teorema permite probar la hipdtesis nula a determinado nivel de

significancia, empleando la distribucion F mediante una prueba de cola. Se
compara con el F calculado con el de la tabla 2.2, siguiendo los calculos

detallados a continuacion en la tabla 2.1.

Tabla 2.1. Tabla de Analisis de Varianza ®°

Variacion Glriztj)lg?tsac(ije Cuadrado Medio F
Entre grupos
Ve =b ) (% -X)’ a-1 52"z .
B J B a—-1 S3
j 7 g
Dentro de_grupos a(b —1) $2 = w
Vw =V — Vg a(b—1)
Total
V="Vp+Vy b — 1 a: cantidad de grupos

= > (- X2
Jk

b: cantidad de datos por grupo
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Distribucion F  0.05

En las columnas se encuentran los valores F que corresponden al érea 0.05 a la derecha
En las columnas se encuentran los grados de libertad del numerador
En los renglones se encuentran los grados de libertad del denominador.

1
161.4
18.51
1013

7.7
6.61
5.99
5.59
5.32
5.12
4.96
4.84
475
4.67
4.60
4.54
4.49
4.45
a4
4.38
4.35
4.32
4.30
4.28

2

3

4

5

6

Tabla 2.2. Distribucién F

7

9

10

199.5 21567 224.6 230.2 234.0 236.8 2389 2405 2419
19.00 19.16 19.25

955
6.94
579
5.14
474

3.23
3.15
3.07

9.28
6.59
5.41
4.76

2.84
2.76
2.68

9.12
6.39
519
453
412
384

19.30
9.01
6.26
5.05
4.39
3.97

19.33
8.94
6.16
495
428
3.87
3.58
3.37
322
3.09
3.00
292
285
279

19.35
8.89
6.09
4.88
4.21
3.79

19.37
8.85
6.04
4.82
4.15
373
3.44

19.38
8.81
6.00
477
4.10
3.68

212
204
1.96

19.40
8.79
5.96
4.74
4.06

2.08
1.99
1.91

"
243.0
19.40

8.76
5.94
470
4.03
3.60
33
3.10
294
282
272
263
257
251

12
2439
19.41

8.74
5.91
4.68
4.00
3.57

Para calcular el valor F en excel, se ufiliza la funcién de la distnbucion F inversa

=distr.f.inv(0.05; gl num; gl den)
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175
166

24

30

249.1 2501

19.45
8.64
577
453
384
3.4

19.46
8.62
575
4.50
381
3.38

1.94
1.92
1.90
1.88
1.87
1.85
1.84
1.74
1.65
1.55

1.69
1.59
1.50

® Ing. Jesis Alberto Mellado Bosque
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ANEXO 3- Agrupamiento Jerarquico 9™

En mineria de datos, es una familia general de algoritmos de agrupamiento que
construyen grupos anidados fusionando o dividiéndolos sucesivamente.
Las estrategias para agrupamiento jerarquico generalmente caen en dos tipos:

e Aglomerativas: Este es un acercamiento ascendente: cada observacion
comienza en su propio grupo, y los pares de grupos son mezclados
mientras uno sube en la jerarquia.

e Divisivas: Este es wun acercamiento descendente: todas las
observaciones comienzan en un grupo, y se realizan divisiones mientras
uno baja en la jerarquia.

En general el mas usado es el primero, el de tipo aglomerativo. En un enfoque
aglomerativo o enfoque ascendente cada muestra se trata como un solo cluster
y luego se fusionan, o aglomeran, sucesivamente pares de cllisteres hasta que
todos los clusteres se hayan fusionado en uno solo.

En esta técnica, inicialmente cada punto de datos se considera como un clluster
individual. En cada iteracién, los grupos similares se fusionan con otros grupos
hasta que se forma un grupo o grupos K.

El algoritmo béasico de aglomeracién es sencillo:

e Calcular la matriz de proximidad

e Dejar que cada punto de datos sea un cluster

e Repetir: fusionar los dos clusteres mas cercanos y actualizar la matriz de
proximidad

e Hasta que solo quede un Unico claster

La operacién clave es el célculo de la proximidad de dos clusteres.

La técnica de agrupamiento jerarquico puede ser visualizada usando un
dendograma. Un dendograma es un diagrama en forma de arbol que registra
las secuencias de fusiones o divisiones.

La operacion clave en la agrupacién jerarquica es combinar repetidamente los
dos clusteres més cercanos en un clister mas grande.

Veamos a detalle su funcionamiento:

1. Se comienza calculando la distancia entre cada par de puntos de
observaciéon y se almacena en una matriz de distancia.

2. Luego se coloca cada punto en su propio grupo.

3. Luego se comienza a fusionar los pares de puntos mas cercanos en
base a las distancias de la matriz de distancia y como resultado la
cantidad de clusteres disminuye en 1.

4. Luego se recompila la distancia entre el nuevo cluster y los antiguos y
los almacena en una nueva matriz de distancia.

5. Por ultimo, repites los pasos 2 y 3 hasta que todos los cllusteres se
fusionan en uno solo.

Como se puede observar, antes de cualquier agrupamiento es necesario
determinar la matriz de proximidad, entre cada punto utilizando una funcién de
distancia. Luego, la matriz se actualiza para mostrar la distancia entre cada
cluster. Hay varias maneras de medir la vinculacion entre los clusteres para
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decidir las reglas de clustering, a menudo se denominan métodos de
vinculacion.

Enlace completo. Calcula la distancia méaxima entre clisteres antes de la
fusion. Para cada par de clusteres, el algoritmo los calcula y fusiona para
minimizar la distancia maxima entre los clUsteres, en otras palabras, la
distancia de los elementos mas lejanos.

Distancia
------ Maxima

Gréfico 3.1
Enlace simple. La distancia entre dos grupos es la distancia mas corta entre
dos puntos de cada grupo. Calcula la distancia minima entre los clUsteres antes

de la fusion. Este enlace se puede utilizar para detectar valores altos en tu
conjunto de datos que pueden ser valores atipicos, ya que se fusionaran al

final.
Distancia
Minima

Gréafico 3.2

Enlace promedio. Es similar al enlace completo, pero en este caso, el
algoritmo utiliza la distancia media entre los pares de clUsteres.
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Distancia
Promedio iy

Gréafico 3.3

Método del centroide. Encuentra el centroide del cluster 1 y el centroide del
cluster 2, y luego calcula la distancia entre los dos antes de fusionarse.

Distancia
Centroide

Gréafico 3.4

Método de Ward. En este método se consideran todos los cllsteres y el
algoritmo calcula la suma de las distancias cuadradas dentro de los cllsteres y
las fusiona para minimizarlas. Desde un punto de vista estadistica, el proceso
de aglomeracién conduce a una reduccion de la varianza de cada cluster
resultante.

Método

.
i

Gréfico 3.5
La eleccion del método vinculacion depende totalmente cada quien y no hay un

método rapido y robusto que siempre dé buenos resultados. Diferentes
meétodos de vinculacion conducen a diferentes clustering.
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ANEXO 4- Datos basicos de decaimiento de radionucleidos
emisores alfa de interes

TABLE 5.1 Basic decay data of alpha emitting radionuclides of interest (DDEP 2017, *MUDAT2 2016).

Muclide

Half life

E. (keV)

ta (%l

MNuclide Half life

E. kel

TPy 2,596 a 5114.% 100 "Ra 1600 a 4654 5.495
g 15a 4977 Fi 487054 G4 (4
4479 20 A3 gy 18.68 d 56ER.0 2.06

Mg 138376 d 540745 100 5643.0 1.50
g 7.216 h 54524 41.76 57008 3.63

g 2.15m BRIV E 16.16 57088 8.3
B7 50,4 B3.56 5713.2 4,59

R BL54 m B16T.40 25.1 5756.67 0.4
6207.26 9.7 5807.5 1.27

12 pgy 0.300 s BY54.12 100 58666 2.42
g 3.70 ps B536.2 1060 59549.7 3.00
Py 162.3 s TEI3.46 G999 5977.72 5
Y 1.781 ms 75263 99.93 BME. B 240
Py 0148 5 BS6. 3 10 BO3E.01 24.2
7 A 32.3 ms 71996 99.493 5 1.9126 a 5435.71 26.0
12y 3.071 m &1 14,68 G GE 552008 73.4

“20n 55.8 3 BADA. BT GU BE 2y 7340 a 4761 1.0

in 3.8232 d 55403 99492 ATYT.H 1.5
" ha 11.43 d 5533.96 1.60 46146 .30

564072 106 4536 5.0

570,50 5.8 4845.3 56.2
582035 49,6 49010 10.20

5852.22 10.0 49675 5.97

4R 1.631 d 5547.86 5.25 A47E.5 3.17

5THBE. 85 94.73 5053 bb

e 10.0d 5711 108 30 gy 7.53BE4 a 46205 23.4
5739.3 4,16 A6HT.0 7.3

5TH5.0 1.31 0 208 d 5817.5 2.0

5H26.7 2.03 SHRE.4 B7.4

5834.2 1.6 S 32670 a 47626 1.8

5835.3 1.24 4795.5 1.2

58355 9.0 48198 8,4

585965 6.2 4439.1 1,4

SH04.0 18.9 5023.0 29

5435.1 52.4 225

1.6

25.3

51199 20

5122.5 28

514996 1.7
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TABLE 5.1 Basic decay data of alpha emitting radionuclides of interest (DDEP 2017, *NUDAT2 2016).—cont'd

Nuclide Half life E, (keV) Iy (%) Nuclide Half life E, (keV) I, (%)
2h 1.402E10 a 4017.8 210 BEY 4.468E9 a 42202 22.33
4081.6 78.9 4269.7 77.54
=51 706 a 5355.87 30.6 = 8py 774a 554970 28.85
5413.63 69.1 5593.20 71.04
EEUF 1.592E5 a 4729 1.61 239py 24100 a 5191.81 11.87
4783.5 132 5231.47 17.14
4824.2 84.3 5244.43 70.79
=AY 2.455E5a 4804.5 28.42 240, 6561 a 5210.54 27.16
48576 7137 525575 7274
= 7.04E8 a 4287.7 5.95 4 am 43222 5388.23 1.6
4397 333 5442 &0 13.0
44417 18.80 548556k 845
4474.0 57.19 22py 3.73E5a 4939.6 23.44
44913 3.01 49845 76.53
4580.4 1.28 2Cm 162.8d 6069.42 25.0
4635.0 3.79 A112.72 74.0
4676.0 474 43 4m 7367 a 5268 1.383
) 234367 a 4522 26.1 53209 11.46
4571 738 5363.6 86.74
26y 2858 a 5720.87 30.8 30m 289 a 57614 1.6
5767.53 69,1 58387 13
Np 2.144E6 a 4720.4 6.43 58833 73.4
47459 3.46 A093.1 57
7950 117 61115 1.05
48493 a5 A160.9 4.4
48547 23.0 A168.6 1.3
48718 47 64 2adpy+ 8.11E7 a 4546 19.4
48878 202 4589 805
49012 2.43 244em 1811a 585802 233
4958.3 2.41 5901.74 76.7
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