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I,- INTRODUCCION

Aunque en 1,950 se conocia ya el principio del deteotor semi-
conductor a conduccién (1), la calidad de los cristales prohibia -
la aplicaciém a la espectrometria. McKay fué el primero que tuvo -
la idea de utilizar el campo de una unién p-n para la deteooidén de
radiaciones ionizantes (2), (3). La posibilidad de utilizar diodos
de barrera de superficie de germanio para la espectrometria alfa -
fué establecida en 1,956 por Mayer (4). Sin embargo en 1.960, la -
sola aplicacién de los detectores de unién p-n era la espsctrome -~

tria de partioulas pesadas.

Desde entonces, un nfimero considerable de trabajos han sido -
realizados sobre los detectores a semiconduotor (o semictores). Su
empleo se ha extendido a la detecocifn y a la espectrometria de par

ticulas beta y gamma, neutrones y a la medida del poder de frenado

de particulas de gran energia (5), (6), (7).

La utilizaoién de la especirometria alfa en la determinacién,
tanto cualitativa como cuantitativa, de nucleidos que presentan -
este tipo de desintegraci6n, se remonta a 1.949, y es Ghiorso, -
Jaffey y colaboradores (8) quienes describen un espectrémetiro for
mado por un analizador de impulsos multicanal asooiado a una ofma
ra de ionizacifn oon reja, y oon ocuyo aparato realizan numerosas
determinasiones en este sentido. Smith (9) aplica esta misma téo
nica al anflisig isot6pico de uranio en 1.957 y, a partir de es-—
ta época, dado que el analizador milticanal se convierte en un -
aparato comercial, el nimero de trabajos que sonmblicados sobre

este tema, se multiplica ampliamente.



En 1,963, se nos ocurri6 la idea (10) de utilizar un espectrd
metro alfa a semiconductor, en lugar de emplear la cémara de ioni-
zacibn, en la determinacidn de riqueza isotépioa en uranio, dado -
que, como veremos mis adelante, este tipo de detectores a semiocon-
ductor presentaban una serie de ventajas sobre las clisicas clma—

ras de ionizacién con reja.

Posteriormente hemos ido aplicando esta técnica a diferentes
problemas de interés, relacionados con la determinacién de nuclei
dos alfa~emisores. Asi en 1.967 presentibamos al “Primer Cologuio
Hispano Francés sobre tratamiento de Combustibles Irradiados y de
la Quimica del Plutonio" un trabajo acerca de la determinacién de
239p,, 240p,, 2385, 4 24140 (11); en 1.968 trabajamos en un méto-

236 2385, (12). En

do que nos permitfa determinar trazas de Pu en
1.969, en el "Segundo Coloquio Hispano-Francés sobre tratamiento
de Combustibles Irradiados. . ." presentidbamos un articulo sobre

238

la determinacién de algunos is6topos de plutonio 236Pu, Pu, -

241Pu, 242

Pu., que tenia como base la especirometria alfa con se
miconductores (13) y, finalmente, en 1.972, publicamos un traba-
jo en el’ que se describe un método de determinaocién de isétopos
de uranio y en el ocual los datos son procesados en un pequeiio -
computador Hewlet-Pakoard (14).

Paralelamente a estos trabajos citados, otros autores han -
ido realizando estudios en el mismo campos Watanabe et al. apli-
can la espectrometria alfa y gamma para determinar isétopos de -
plutonio (15), Kunzendorf determina la composicién del uranio -

natural y ligeramente enriquecido (16) por medio de la espectro—



metria alfa a semiconductores, ¢, .gualmente, Guery aplica la espec
trometria alfa en la determinacién de plutonio en aleaciones de ure
nio-plutonio, ocon la originalidad de utilizar fuentes espesas en lu
gar de las clésicas, muy finas, que en esta técnica se suelen emplear
(17).

Otros muchos trabajos se podrian citar en este sentidos como -

236, Gurtis (18) y Smith et -

son las determinaciones que haocen de
-al. (19). Sin embarge, ninguno de los que ﬁemos estudiado proporcio
na métodos generales de aplicacifén de la especirometria alfa eon se
miconductores a la determinacifn de radiomucleidos emisores alfa, -
limitadndose a casos particulares de caracteristicas bien determina~-

das y, normalmente, sin hacer mencién de la exaotitud y precisién -

logradas.

En la presente memoria describimos todo un conjunto de experien
cias llevadas a cabo para poder determinar numerososvnucleidos emiso
res alfa de gran interés teonolfgico, utilizéindose la espectrometria
alfa con semiconductores fundamentalmente. Se hace un breve esiudio -
del método espectrométrico seguido en lineas generales, asi como la
descripcifn del material y equipos empleados. Dedicamos un capitulo

a la preparacién de las fuentes radiactivaé, de importancia funda~
mental en toda medida de particulas pesadas, debido a la autoabsor—
oién, y, finalmente, se hace un estudio de los errores que, en cada

casc, efectan a las distintas determinaciones,

Dado que los cAloulos, en alguno de los métodos desoritos, si
no ocomplicados, resultan tediosos, ha sido necesario utilizar en -

ellos un computador; asi, en los apendices, se presentan los dia-



gramas ce flujo de los p.o>gramas de cflculo que ha habido que uti-

lizar e, igualmente, 1::3 fotocopias de estos programas.
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II.~ ZSFECTROMETRIA ALFA

1.,— INTRODUCCION

Cuando una particula cargada penetra en la materia, pierde to-
tal o parcialmente su energia tras una serie de oolisiones con los
&tomos que la forman, ionizé&dolos. Si se aplioca un campo eléctrico,
a través de uns resistencia elevada, los iones producidos pueden ser
recolectados proporcionando un impulso que seré proporcional a la =
enervia perdida por 14 particula. Este es el fundamento de la cama-
ra de ionizacibén y, en ella, la materia atravesada por la particula,

se encuenira en estado gaseoso.

En el caso de los semiconductores, la materia encerrada en la
clmara es un s6lido semiconductor: silicio o germanio, cristaliza~
do y muy puro, fundamentalmente; al penetrar la particula en él, -
rompe numerosos enlaces covalentes que forman el reticulo cristali
no dejanio libres pares electrén-hueco (el hueco se comporta mas -
bien como un electrdn positivo que como un pesado idn de este sig-
no (5). Ahora bien, en un s6lido de este tipo, los enlaces también
se rompen por efecto de la temperatura (agitacién térmioa) Y la co
rriente que se produce al aplicar un campo eléctrico enmascararia
el impulso formado al ser penetrado por la particula; es por ésto
que un cristal de germanio o silicio no puede ser utilizado de es
ta forma para la deteccifn de particulas cargadas, a no ser gque se
trabajase a temperaturas préximas a 09K y el cristal fuera extraor
dinariamente puro. El problema se ha resuelto polarizando inversa-
mente una barrera de silicio (o germanio) de tipo p-n, es decir, -
con impurezas trivalentes (tipo p) y pentavalentes (tipo n); lo -

que d& origen a que se forme una zona entre ambos practicamente -



- libre ce portadores de carga. Cuando la partfcula llega a esta z0
na disipa su energia en ella creando una serie de pares electrén-
hueco, que, en virtud de su gran movilidad, son captadas por los

electrodos en tiempos extraordinariamente cortos.

La energia neoesaria para crear un par electrfn-hueco, es in
dependiente de la energia de la particula y, experimentalmente se
ha visto que son 3,5 eV para el silicio y 2,8 eV para el germanio,
esto es, unas diez veces menor que para crear un par ién—electrén

en un gas.,

Las ventajas que presenta estacimara de ionizacién de esta—

do s6lido" frente a la clésica de gas, son. fundamentalmente:

a) Mayor poder de resolucién en energia: Al necesitar menos -
energia el Si o el Ge para "ionizarse" que un gas, el ndmero de -
cargas elementales producidas por una particula de la misma ener—
gia seri mucho mayor en la primera. Ahora bien, los efectos de la
dispersién estadistica que tienen lugar en un espectrémetro hacen
que la linea correspondiente al anflisis de los impulsos produci-
dos por partioulas monoenergéticas se ensanche y tome una forma -
aproximadamente gaussiana. Se define la resolucién en energia co-
mo la anchura de 1la linea o pico a la mitad de su altura, bien ex
presada en energia o bien en porcentaje de esta anchura con respec
to a la energia del maximo del pioo. Si se asume la forma de linea
a una gaussiana, esta anchura es proporcional a la raiz cuadreda -
del mfmero de impulsos que integran el pico y asi, por ejemplo, -~

para una particula alfa de 5 MeV que pierda toda su energia en la



zona sensible libre de portadores de carga de un semioonductor de

silicio seria:

6
21¢ _ kx1,2x103
355

2; N = K4

frente a 1,43.106 pares electrén-hueco formados, esto es un 0,08.
Kq %+ En las mismas condiciones, la dispersibn en una camara de
ionizacifn de gas, cuya enersia de ionizacibn viene a ger de 32,5
eV, daria una anchura media

—_— = 106
AN2=K2 %c K213,9x102

frente a 1,54.10° pares ibn-electrén formados, o sea 0,25.kp % ;
con la suposici6bn que ¥1 = KXo se obtiene una anchura em esta -

d ltima unas tres veces mayor.

b) Mayor resolucibn en tiempo: La movilidad de los electrones
¥ huecos es elevada, unida esta circunstancia a las pequenas di
mensiones de la zona sensible, resulta un tiempo de recolecaién
de cargas muy corto y, por tanto, un poder de resolucién en tiem

po muy elevado, del orden del nanosegundo.

c) Mayor eficacia de deteccién a igualdad de geometria:

Al ser mucho mayor la demsidad de un s8lido que la de un gas, la
particula ionizante puede perder toda su enerzia en un recorrido
extraordinariamente corto; asi una particula alfa de 5 MeV de -
energia, que en aire tiene un alcance de unos 3 centimeiros, bas

tan 25 um de silicio para detenerla completamente. Esto hace que



se consiganaltas eficiencias de deteccibn con muy pequehas zonas

de efecto de campo.

d) Son menores los problemas de recombinacién de iones en sili

cio o germanio de alta pureza que en un gas.

e) Los problemag de la pureza del gas con relacibn a la estabi

lidad en el tiempo, no existen.
T) Los detectores son m&s pequeiios y compactos.

g) La geometrifa y profundidad de la barrera se ocontrola muy f4

cilinentee.

h) Bs fécil conseguir una buena estabilidad a lo largo del —

tiempo.

Como inconvenientes con relacifén a la clmara de ionizacién

se tienen:

a) Hace falta una electrfnica mas depurada dado que la sefial -

que producen los semiconauctores es pequeiia.

b) El ruido generado en el detector, como resultado de la co-
rriente de fuga y las fluctuaciones en la densidad de vortadores
de carga, es frecuentemente un factor significativo en el disefio

y seleccibn de estos detectores.

Se usan mas frecuentemente los detectores de silicio que -
los de germanio, porque permiten operar a temperatura ambiente,
Ya que en el germanio se producen con mé&s facilidad pares elec—-—
trén-hueco, siendo més elevada la corriente parédsita al aplicar
un campo eléctrico y ello obliga a trabajar a temperaturas muy -

baj aSe



Aparte de los homogeheOS, que como ya se ha dicho, no son -
pricticos, se conocen tres tipos de detectores: de unién difusa, -
de barrera de superficie y compensados con litio (5), (7). En todas
las experiencias que se describen en esta memoria, solamente se han

utilizado detectores de silioio de barrera de superficie.

2.~ ESPZCTROMET RO ALFA

Si bien a lo largo de la realizacién de las numerosas medidas
y espectros se han utilizado diferentes especirémetros, en general
ha sido la misma la constitucién de todos ellos; esto ess un detec
tor de barrera de superficie de silicio, una cémara de vacio, un -
preamplificador sensible a carga, un amplificador de bajo nivel de
ruido, un amplificador de ventana (éste se ha suprimido en la rea~
li-acién de espectros en los que se deseaba muy buena resolucién) -
y un analizador de impulsos muiticanal. El esquema se d4 en la figu
ra 1. Como elementos auxiliares, no imprescindibles, integran tam—
bién el espectrémetro, un generador de impulsos a contactos de mer-—

curio y un medidor de ruido.

2.1.~ Detector.

Como ya se ha indicado, han sido varios los detectores de ba-
rrera de superficie que se han utilizado, segdn la resolucién nese
saria y la actividad de la fuente a medir, lo que se justificari -
en cada caso, En general, un detector de barrera de superficie de
silicio (figura 2) consta de los siguientes elementoss un disco de

silicio de tipo n al que por la accién de un medio oxidante se le
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Particula ionizante

Capa fina de oro (frente)

9
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E = Espesor total de silicio.
X = Zona de carga de espacio.

F1G.2.— ESQUEMA DE UN DETECTOR DE

BARRERA DE SUPERFICIE DE SILI-
Clo.



proporciona una fina capa de inversifn protegida con una delgada -~
pelicula de oro que se logra por evaporaoibén en vacio (Av40‘pg/cm2)
que sirve como contacto al electrodo negativo. El contacto positivo
se oonsigue ocon una capa de aluminio en la care no oxidada del dis-~
co. El conjunto va protegido con un aislador de cerémica y todo en-—

cerrado en un montaje met&lico provisto de un conector.

Para que el impulso creado por una particula que llega al de—
tector sea exactamente proporcional a la energia de é4sta, el reco—
rrido de la particula dentro de la zona sensible, libre de portado-
res, del detector, debe ser menor que el espesor de esta zona. Se -~

demuestra (6) que este espesor viene dado por la expresidns

x~0,5 (p,v) /2 ( 2.1)

en la que Pn es la resistividad del silicio tipo n a temperatura am
biente en SL cm., V es la tensiébn de polarizacibn aplicada, en vol—

tios y x el espesor en Jpme

Por otra parte se requiere un minimo de campo eléctrico para -
asegurar una completa recoleccién de cargas, que es condicién indisg
pensable para una repuesta lineal y una 6ptima resolucibn, y este =
minimo depende de la masa de las particulas (densidad especifica de
jionizaci6n) que se analizans a mayor masa es requerido un campo més
intenso, Puede demostrarse que el campo eléctrico aplicado a un de-
tector de barrera de superficie es mé&ximo en la interfase Au-Si y -
decrece linealmente hasta cero a la distanoia x del electrodo de An.
La m4&xima intensidad de campo eléctrico (en la superficie) puede ser

calculada oon 12 expresifn:



E = 4,2, 102 vi'Pn .12 (2.2) :

en la que E viene dado en vol, om~1, Experimentalmente se determi-
na este minimo de campo elécirico por las condiciones de mejor re

solucién lograda.

Igualmente es muy importante la capacidad de un detector por
el mayor efecto que tiene sobre la contribucién de ruido del pre-
amplificador, al aumentar su carga capacitiva (6). Esta viene da~

da por s

2

Cd = 21,103 A (P V) -1/ (2.3)

donde Cd es la capacidad del detector en pF y A el frea activa -
del diodo en om®, Asi vemos que, si bien experimentalmente es con
veniente disponer de detectores de gran 4rea, porque serlan mejo-
res lag ocondiciones de geometria, velocidad de recuento, etc., sin
embargo se est4 limitado por la resolucién que empesora al aumentar
el ruido que depende de la capacidad., Si se aumenta la tensifém de
polarizacién, aumenta la barrera y la capacidad del detector dis-
minmye, al ser inversamente proporoional a aquella, y, por lo tan
10, disminuye el ruido del preamplificadorj; sin embargo orece el ruido
del detector, que lo hace al incrementarse volumen sensible, ya -
que aumenta la corriente inversa, lo que hace necesario buscar una

solucién de compromiso para cada detector.

2¢2.~ Clmara de medida.-

Tanto el detector como la fuente a medir deben ir encerrados

en una c4mara que opera en vacio y en la oscuridad.



Es necesario trabajar en vacio para evitar la degradacifn de
energia en las particulas por efecto de choques con las moléoculas
de los gases del aire. En principio seria necesario un vacfo lo -
m4s alto posible para que esta degradacién fuera minima, sin em—
bargo esto llevaria consigo una cataminaoién del detector por —
efecto de los niicleos de retrocesc, que llegan a 61 con la misma
probabilidad que las particulas cargadas, e, incluso, de los &to-—
mos de la muestra que aquellos puedan arrastrar (20), lo que se -
evita en gran parte trabajando a presiones no inferiores a 0,1 mm
de Hg {vacio producido por una bomba fotatoria), si bien serfa po
sible también recubrir la muestra con una fina pelicula de un es-
pesor del orden de 5 a 1O)ag/om2 (que viene a ser el del alcance
de los nfcleos de retroceso) de algfin material pl4stico o barniz.
Esta dltima solucibn no se ha adoptado en ninguna de las experien
cias, ya que con und& presién en la célmara del orden de O,1 mm no
aparece contaminacién apreciable dcl detector y las pérdidas de -~

resoluoidn han sido minimas.

Operando en la oscuridad se eliminan las corrientes de foto-
conductividad, que aumentan el ruido del detector. Por ello la ci
mara de medida suele estar construida en acero inoxidable, que al

mismo tiempo de ser opaco, su fondo alfa es practicamente nmulo.

La figura 3 representa el esquema de la clmara mas utilizada .

2+.3.~ Blectrénica asociada.-

Los impulsos engendrados en el detector son oonducidos, por me

dio de un cable coaxial de baja capacidad ((12 pF) que atraviesa la
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c4mara de vacio, a un preamplificador sensible a carga.

El hecho de utilizar un preamplifioador de este tipo, en lu-
g~ de otro, sensible a la tensifn, se debe a que los detectores
de unién p-n poseen una oapacidad variable, funcifén de la tensién
inversa de polarizacién del detector; un preamplificador lineal,
sensible a tensién, proporcionaria entonces impulsos cuya ampli-
tud seri funocién de la polarizaoidén, aunque la carga coleotada -
sea constante. La sensibilidad a la carga se obtienes por medio =
de una realimentacién capacitiva (21), (7), (5), lo que permite
oue la tensibn de salida sea, en estas condiciones, précticamen-

te independiente de la ocapacidad del detector.

La salida del preamplificador va conectada a la entrada de
un amplificador de bajo nivel de ruido y en serie con éste se -
conecta un amplificador de ventana que tiene por misién amplifi-
car solamente la parte de cada impulso que sobrepasa un determina
do nivel prefijado de amplitud. Zsto permite analizar zonas del -
espectro entre dos energias aprovechando al m&ximo el ndmero de -
cz2les del analizador., La inclusién de este dltimo amplificador
¢.2 ventana puede acarrear ligeras variaciones en la estabilidad -
1o - 1e redundaria en perjuicio de la resolucibn, asi que cuando se
.squieren resoluciones muy elevadas, esta etapa de la cadena elec
trénica se puede suprimir, dado que, adem&s, los analizadores que
hoy en dia se construyen permiten analizar los impulsos también -
a partir de un determinado nivel de amplitud, lo que eqnivale al
efecto del amplificador suprimido, con la ventaja de eliminar

una fuente de ruido.



El ajuste y calibracibén del espectrfmetro se realiza con
un generador de impulsos constituido por un conmutador simple
de contactos de mercurio accionado por la tensién alterna de -
la red a 50 ciclos y con esta frecuenocia introduce a la propia
entrada del preamplificador y a través de un condensador de =
1pF, impulsos de carga eléctrica de amplitud perfectamente co-~
nocida, Esta amplitud puede variarse a voluntad, mediante un ~
potencifmetro, permitiendo obiener impulsos equivalentes a los
producidos por particulas alfa de energfas comprendidas entre O
Y 10 MeV en la zona libre de portadores de un detector de sili

cio,.

Finalmente, los impuléos, debidamente amplificados son in
yectados en un analizader multicanal, que los clasifica en fun
cién de su energla en una memoria de toros magnéticos. Los im-
pulsos almacenados pueden visualizarse en un osoilografoc de gg
yos catédicos (generalmente incorporados al analizador) o ser
extraidos, bien en forma digital (impresora de 1linea 6 teleti-

po) o bien en forma analbgica (registro grafico).

Estos analizadores suelen tener una gran estabilidad de -~
gananocia y cero y, algunos de ellos, llevan incorporado un co-

rrector de deriva,

3.~ ANALISIS DE LOS ESPECTROS ALFA.-

. 83i se representa el ndmero de impulsos acumulados en cada
uno de los canales del analizador en funcifn del ndmero del ca

nal en que hax sido acumulados, se obtiens un histograma que -



haciendo tender a infinito el nﬁmerb de canales podriamos asimi
larlo a una serie de curvas de campanas disimétricas, en ias -
que la posicifn de los méximcs es lineal con respecto a la ener
gla de los impulsos que integran la linea respectiva, Roux (22)
y Saffert (23), hacen un estudio de las causas de ensanchamien~
to de las lineas del espectro, asf como de las que inducen a la
dosimetria, es decir, a la aparicién de colas de baja energla.-
Como ya se indio6 en 1, 1la resolucién en energia se acostumbra
a dar como la anchura del pioco (1ifnea) a la mitad de su altura
y ests integrada por varios efectos que se superponen cuadrati

camente. En general, éstos sons

A% (AP + (By )P+ (Ac)?+ (A5)P+ (p)®
en la que

/) = anchura de la linea a la mitad de su altura.
[\ p = anchura debida a la dispersién de nfimero de colisiones nu-
cleares.

anchura debida a las fluctuaciones del nfimero de electro-—-

Ay

nes-hueco formados.

anchura debida al ruidoc electrénico.

Ag
As

AA = anchura debida a la zona muerta del detector.

anchura debida al espesor de la fuente.

Los tres (iltimos parfmetros son los tnicos sobre los que se
puede actiuar, buscando una optimizacién de la resolucién, ya -
queAp vy A p son dispersiones inherentes al fenfmeno de inte

racién de las partfioculas con la materia.



A’ debida a la dispersifn en el mimero de oolisiones nucleares,
varia con la energia de las particulas, el nimero y masa atSmiocos
de éstas, asl como ocon la naturaleza del medic en el que inciden,

ocomo han deducido tebricamente Lindhard y Nielsen (24).

Para partioculas alfa de 1 MeV en el silicio, el valor de A v
es 5 keV, mientras que para alfas de 10 MeV A V =~ 8 keV, la va——

riacién de ) con la energia es muy ligera entre 1 MeV y 6 MeV -~

(en este intervalo se puede ajustar /\p a una curva logaritmica

de ia forma: N\ = 0,675. log E + 5), aumentando después hasta

10 MeV. Siffert y Coche {23) han calculado experimentalmente el
4

valor de i para las particulas alfa emitidas por 61 2 1Am de -

5,5 MeV encontrando el valor de 5,5 ¥ 3 keV.

.\ r s O anchura debida a las fluctuaciones en el nimero de -
electrén-hueco, formados por efecto de los choques inelé4sticos en

tre 1z partfcula y la materia, viecne dado por:
1/2
Op= 2,35 (FEN) / (2.4)

Suponiendo que la distribucibn es gaussiana y donde E es la
energla de la partfocula, w la energia para la oreaciém de un par
electrén-hueco y F el factor de Fano (25). Este factor depende -
del hecho que, en los procesos de pérdida de nergia en cascada,-
las 1iferentes colisiones no son independientes, por lo que si N
es el nimero de electrén-huecos formados, la desviacibén tipica -
de la dispersibn O deja de ser \/-;I-como en el caso de sucesos -
inde pendientes, para tenerse que escoribir Q—QV-F-E. El factor de

Fano no ha sido caloculado con precisifn para el caso de semicon
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ductores, aunque los citados Siffert y Coche le dan, para el sici
lio, un valor comprendido entre 0,1 y 0,5 , suponiendo que este
valor es précticamente el mismo para protones, deuterones y parti
culas alfa, y es independiente, aproximadamente, de la energia, -

para valores ‘de ésta, superiores a 2 MeV,

z&g, dispersién debida al ruido electrénico, varia con cada -
detector y con el equipo electrénioo utilizado. Este ruido puede
ser considerado como una fluctuacién del nfimero de cargas de en—
trada al detector y depende, esencialmente, del tubo de entrada -
del preamplificador (o transistor de efecto de campo, si el equi-
po es transistorizado), de la banda pasante del amplifiocador, de-
finido por el circuito diferenciador y el circuito integrador, -
del circuito de entrada y de los paré&metros eléctricos del detec~
tor. BEsto da una idea del cuidado que debe ponerse en la elecoibén
tanto del’detector como del equipo electrénico, cuando se quiere

trabajar en espectrometria de alta resolucién.

Con un generador de impulsos muy estable, se pueden inyectar
cargas en el detector, polarizado convenientemente, equivalentes
a aquellas producidas por particulas alfa de una determinada ener
gias el espectro realizado en etas condiciones permite calcular -
Ag. la componente de este dispersifén, debida exoluéivamente al -
ruido de lz cadena electrdénica se realiza de forma andloga, scla—
mente que sin conectar el detector. Llamado e, a esta componente,

tendremos

Ad-\AE - A% (2.5)
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en donde Ad seré la componente debida exclusivamenie a la disper
8ifén producida por la corriente inversa y la cérga. capacitiva =

del detector,

Seleccionando convenieniemente las constantes de integra—
cién y diferenciacién de la banda pasante del amplificador, se -
mejora la relacién sefial/ruido y Goulding y Hansen (26) han oom-
probado que esta relacién es 6ptima cuando las dos constantes -

son iguales y vecinas de un microsegundo.

Igualmente se disminuye la corriente inversa y con ello se
ejora la resolucién enfriando el detector alrededor de 29C -~

(27), con 1o que se muede irabajar a mayor polarizacién,

Existen dispositivos amplificadores con transistor de en—
trada a efectos de campo, que puede ser enfriado, permitiendo -

dismimirAe (7), (28).

Estos tres efectos resefiados Ay, Ab ¥ /\ g ensanchan -
las rayas del espectro alfa de una forma siméirica a los dos la
dos del mé&ximo C energia media de la particula, no ocurre lo -
mismo conAs y Ai, que aparte de un ensanchamiento proporcio-
nan un desplazamiento del méximo hacla la zona de energias més
baja y una cola de baja energia que se prolonga hasta E=0. Un -
estudio de la influenoia de la zona muerta del detector en la -
forma de la raya es realigado por Roux (22); asi como Kocharov et 2l.
(29) estudian el efeoto del espesor de la fuente radiactiva. Pa
tigny et al. (30) estudian experimentalnente la forma de pioco -

con diferentes fuentes y llegan a la conclusién de que si bien



la resolucién varia segin el método utilizado para preparar una
fuente de espesor determinado, la cola de baja energia, a partir
de & = 0,8 hasta E = 0, se puede oonsiderar constante e igual ﬁg
ra fzdas y con ungémagnitud de un 104 del n®? total de impulsos
rezistrados, siendo E/Eo la relacién entre la energla correspon-

dieate al punto del espectro considerado y la energia del corres

pondiente al mé&ximo,

81 ensanchamiento de la linea alfa debido al espesor de la
fuente es menor de 4 Kev para partfculas alfa, emitidas por el -
2414 de una fuente adecuada (23) y el debido a la zona muerta -
del detector, A A, cuando la capa de oro es del orden de 200 x

(40 r,g/omz) también es del mismo orden de 4 Kev.

Aparte de estas dos causas, las colas de baja cnergia que
aparecen en los espectros alfa pueden obedecer a otras que han -
sido mencionadas por Chetham-Strode et al. (20), como son los -

efectos intrinsecos al propio detector, tales como captura de

elecirones en los bordes cde dislocacién durante tiempos largos -
comparados con las constantes de tiempo del amplificador o recom
binacién de portadores en los mismos; defectos en la zona muerta,
e .incluso apilamiento de impulsos si las fuentes son activas en

exceso,

Como se verai en el préximo capftulo, la calidad de las fuen
tes influye grandemente en la resolucién de los espectros perc -
igualmente puede mejorarse esta resclucién por colimacién del =
haz de partfculas que llegan al detector por medio de un diafrag

ma adecuadamente concebido (22).



G. Amsel et al. (31) dan oomo una propiedad fundamental de los
detectores a unién, el que la dispersién estadistica de la am—
plitud de los impulsos debidos a una particula monooinética que
pierde toda su energia en la barrera libre de portadores es in~
dependiente de la energia de la particula; posteriormente, los
ya citados Siffert y Coche, concluyen que ésto no es rigurosa—
mente cierto, sino que la anchura 'de las rayas aumenta con la -
energia de la particula, dado que tanto el parfmetro % como el
I) aumentan con ella, De todas formas, este aumento es relati
vame.te pegueiio, como f4cilmente puede comprobarse y, salvo en
espectros realizados con muy buena resolucién y estabilidad -
(A<12 keV), en intervalos entre picos de no gran diferencia de
energfas, las variaciones que pudiera haber en la forma de los
diferentes picos queda enmascarada por las fluctuaciones esta—
dlsticas y de deriva. Esto se ha comprobado en los mumerosos es
pectros realizados a lo largo de este trabajo, en que dentro de
los errores de medida, no puede asegurarse que las anchuras de

cada pico a alturas equivalentes sean esencialmente distintas,

En la tabla 1 se dan las A tebricas en canales que resul
tarian para partfculas comprendidas entre 4,18 y 6 keV, tomando
una definicién de 1 canal por keV,Qg=7;9 y 13 keV y el factor -
de Fano = 0,3 si AV obedece a la ecuacién

Ay = 0,675 ¥ E+ 5:48=4 keV y DAws keV
Puede observarse que el porcentaje de aumento en la anchura de
un pico con la energla, varia menos de un 4% en un intervalo de 2
lieV para una resolucién de 12 KeV, descendiendo rédpidamente al

empeorar la resoluoién, 1o que evidentemente T



hace que si se trabaja a definioiones inferiores a 1 oanal/KeV

impediria el apreciar préacticamente la diferencia y, menos adn,

si lag anchuras son superiores a 20 KeV, como resulta normal en

1la préotica.

TABLA

Anchura teférica de un pico alfa a diferentes energias com F=0,3,

A s=4 N4 y Dr=0,675 10gEt 5 (definioiom 1 canal/KeV)
Energta A7) Ay Ar A A ¢ dif.
NeV keV  keV  keV  keV  Canales
4,18 4,923 5,42 7 11,6 12
4,5 5,108 5,44 7 11,69 12
5,0 5,384 5,47 T 11,8 12
595 5,647 5950 1 11,96 12
6,0 5,898 5,525 7 12,09 12 A%
4,18 4,923 5,42 9 12,96 13
6,0 5,898 5,525 9 13,35 13 3%
4,18 4,923 5,42 13 15,96 16
6,0 5,898 5,525 13 16,32 16 2,25%

Por todo elle, en el tratamiento matem&tioco utilizado en -

el anfllisis de los espeoires, siempre se ha supuesto esta inde-

pendencia entre la resoluciém y la energia, sin que, aparente—

mente, haya dado, esta suposicién, lugar a errores apreociables.
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3¢1.~ Relacién entre los porcentajes de los ndcleidos que inte-

gran una fuente alfa~activa y el nimero de particulas emi

tidas por los mismos.

Si se considera una fuente integrada por dos miéléeidos que
se desintegran por emisién de particulas alfa, de energias B
¥ Ex2, ocon periodos de semidesintegraciém T, y Ty, ambos lo ha~

rén con arreglo a la ecuacibn general
ANy = 0,693 N; At (246 )
T3 .

en la que A N, es el mimero de particulas emitidas en un tiem-

po finito A+t y Nj el nimero de Atomos del mucleido.

Contando las partifculas emitidas por los dos mucleidos en

el mismo tiempo se puede escribir

AN T N (2,7)
A w, T Np

Ahora bien, se desconoce el mimero toial de particulas emi
tidas por cada uno de ellos, ya que no todas inciden sobre la -~
superficie sensible del detector, pero sf es conocido un ndmero
proporcional a aquel, que depende de la geometria del sistema,

retrodispersién, etc., de tal manera que (32)
Ay = K.ANj (2.8)

siendo A; el nimero de particulas detectadas y K la constante de



rroporeionalidad. Esta constante puede considerarse igual pa
ra los dos mucleidos que se estdn midiendo conjuntamente, en el
mismo detector y con particulas alfa de energias no my dife--
rentes; entonoes; la relaoién ( 2.7 ) puede transformarse en

S (2.9)

P T2 b
en la que P1/P2 es la relaoién entre los dos contenidos, en &to-
mos por ciento, de ambos micleidos que integran la fuente. El co
ciente A1/A2 s que representa la relacién de lasg particulas de -
cada nucleido recogidas por la zona sensible del detector, en el
espectro realizado vendrd dada por la relacién de las 4reas de -~

los picos correspondientes a las energias E®1 y EOQlo,.

La expresién ( 2.9 ) da una dependencia lineal entre la rela
cién de los porcentajes de cada mucleido y la relacién de las -
&reas de los picos correspondientes del especiro, siendo la pendien
te de 1la recta, el cociente de los respectivos periodos de semide~

sintegraoifn.

En general, en la desintegracién alfa no se emiten particulas
mono-energéticas, salvo pocas excepcicnes (33), existiemdo muclei-
dos de esquema de desintegracién muy complicado, comc son los de -
nucleo con Z impar. En estos casos, dado el alto poder de resolu—
cién de los detectores de barrera de superficie, los espectros es-
tarian formados por varios picos pertenecientes a cada uno de los

micleidos de energias Etq - 1, E X 12, .... Eot1..n y Eo(2-1

a0
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E Kpmp, **°* EO‘z-n. Puede tambien ocurrir, que muoleidos dife=
rentes emitan un determinado porcentaje de particulas de anédlo-
&a energia, o de valores tan prfximos que no lleguén a ser re—
eueltaa; lo que lleva a tener que sumar algebraicamente lag =
areas, para obtener el ntmero total y verdadero de las partiou-
las de cada nmucleido llegadas al detector:

P, T ‘ LA,

P, T, LAy

( 2.10)

Si la fuente objeto de medida contuviera méds de dos muclei
dos emisores alfa, esta expresién se aplica igual a las otras -
relaciones P,/P, P, /P P,/P_, obteniéndose un sistema -

1”2, 1773y e0.e " 1¥°n
de tantas eouaciones como nucleidos menos ume ocontuviera la —

fuente, que con la condiciény) P; = 100 lo haria determinado.

3424~ Determinacién de las areas de pico en un especirg

complejo.-

La expresién (2.10) no puede aplicarse directamente ya que,
como anteriormente se ha indiocado, todos los picos tienen una co
la de baja ensrgia que llega hasta E = O y que, en general, no =
puede ser despreciada. Esto hace que los picos se vean interferi
dos unos con otros y el nidmero de impulsos que los integran no -
procedan todos de las alfas emitidas por el mucleido correspon—

diente,

Por otra parte, ya se ha visto que 1la forma de una lfnea en
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un espeotro alfa es muy compleja y no puede aproximarse a ningu-
na ocurva sencilla, ya que no solamente se encﬁentran, entre las
diversas causas que dan origen al ensanchamiento de la misma, -
con fenfmenos que obedecen a la Ley de Poisson (o de Gauss, si
el nmimero de impulsos regisirado es suficientemente elevado), -
sino que hay otras que preducen desplazamientos y deformaciones
hacia la zena de energia més baja § lo que impide el poder cal
cular analiticamente las areas de pico poruna integracién en la
que se tiene en cuenta la contribuoién de los piocos de energias

superiores,

Para resolver este problema, se ha supuesto, como ya se ha
indicado repetidas veces, que la forma de los picos es préctioa
mente indopendienté de la energia, es decir, que todos los picos
tienen la misma anchura si se‘ mide & alturas equivalentes. Esto
es s s8i sumamos canal a canal los impulsos aoumulados en cada -
pioo entre los mismos limetes relativos, o sea, tomando en todos
ellos el mismo nmimero de canales a la izquierda del méximo, L,
¥ lo mismo a la derecha, Ip, el total obtenido para cada pico -
serd proporoional al total de las particulas emitidas de cada -
energia y la constante de propdrcionalidad ser§ la misma para -
todos. De todas formas, esto solo es rigurosamente cierto en el
0as0 que el nimero de canales por pico sea muy grande (muy bue-
na definicién) ya que el espectro que se obtiene en un analiza~
dor de impulsos no es una linea contimia sino un histograma y -

por lo tanto los picos tendrén una forma ligeramente diferente
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8i las posiciones relativas de los ma&ximos estin desplazadas una
fraccifén de canal, unos con respecto de otros. Por ello, el ~—
error en la integracién de las areas serf tanto menor en ocuanto

que los limites Ly y L2 esten mis alejados.

Supbngase que en la fuente radiactiva a medir se ha incorpo
rado un nuclddo que emita particulas alfa monoenergéticas. (por -
e jemplo 210?0). El espectro alfa realizado con esta fuente con—
tendr4 la 1linea alfa de 5,3045 MeV correspondiente a este mucléi
do, Ahora bien, esta linea puede ser, o de energia superior a =
las correspondientes a los demé&s emisores que integran la fuente,
de energia inferior o bien de energia intermedia. En los tres ca
sos8 la linea interferir4d o serid interferida con las de los otros
mucléidos. Sin embargo se puede conocer, con buena aproximacién,
la forma de ella en su totalidad, siempre y cuando no exista —
ningdn otro pico en el intervalo de energlas relativas 0,970 -
1,015, En efecto, como ya se ha indioado anteriormente, Patig-
ny el al. (30) dedujeron experimentalmente que el 10% de los -
impulsos totales pertenecientes a un pico alfa registrado en un
espectro, se encuentran repartidos de una forma estadisticamen~
te constante en la cola de baja enefgﬂ.a comprendida entre las =
energlas relativas 5/Eg « O y E/E, » 0,8. Por otra parte se -
ha comprobado que en el intervalo de energifas relativas 0,8 -
0,985, la forma de la cola de baja energia se ajusta perfeota-
mente a una ecuacién de la forma:s

y: A f B.ecx



en la que A, 3 y C son constantes, y es el contenido de cada ca~
nal y x el nimero del canal respectivo de la cola de baja ener—

gia en el citado interwvalo.

En la figura 4 se ha representadc en espectro alfa del Po-
210, realizado oon una resolucién de 60 keV, en escala semiloga~
riimica. Puede ocomprobarse que la zona de energias inferiores a

5,225 MeV se ajusta a la ecuaciéng y = 1,7 ¢+ 0,2061EXR(0,338x)

Para ajustar esta ecuaoién en cada caso particular, es sufi-
ciente conocer sin interferencia el contenido de un determinado -
nimero de canales, de encrgia relativa inferior a 0,985, por ejem

plo, loc gue abarca el intervalo entre 0,970 y 0,985.

Bl cf%f.culo de la constante A se ha efectuado utilizando la -

conclusién de Patigny, con lo que se puede deducir que

Mo A.1

A= 0,11 (2.11)

expresifén en la que li as la pendiente de la recta de calibracién
en energia del espesctiro, 44, ¢l area no interferida del pico pam
trén entre las energias rclativas 0,8 y 1,015 y E la energia co-

rrespondiente al méximo del pico patrén.

Si hubiera lineas en el especiro situadas a la derecha del
pioco patrén, es decir, de energla superior, el contenido de los

canales que integsran dicho pico deberia ser corregido previamen
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te oon la expresidns
Yj = yi - Exj

donde Y; es el contenido oorregido de los canales, y; el oonteni
do de los mismos sin oorregir y Exj un valor caloulado de acuer-
do a una funoién exponenoial deducida ocomo acaba de indicarse, -
pero en la que E, ahora, es la energia correspondiente a las 1i-

neas situadas a la derecha de la del patrén,

Llamando Ry, B2, B3. eses a las relaciones entre las areas
de cada pioo con respecto a la del pico patrén, integradas entre
los mismos limites Ly y L, s Ry = P;/P, y que las distancias,
contadas en canales, entre cada pico y el de polonio (que es el
que normalmente se utiliza como patrén) son a, b, c,... (*="
en el caso de encontrarse el pico patrén a la derecha del espeo
tro y ¢+ en el caso contrario), se tendri que el contenido de un

canal cualquiera del espectro estari integrado pors

Yx = RyYTy=a + RpYTx=b ¢+ R3T;=0 + .... (2.12)

buscando zhora los valores de R4, R2, R3, evess que hagan minima

a la expresién

(sumatorio del contenido de todos los canales del espectro a -
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descomponer) se obtiene, derivando con respecto a Ry, R,, Ryy-.

e igualando las derivadas a cero

Y

2

X,

2

2. Yx—'b

Y

X

C

(

R, Y

1" x=a ¢+

RZYI"b + R3Y1-0 P eeoe ~ Yx )

( 1xa-|-R2x-b+ 31-01-....- x)

xa1-R2x-b1- 3x-c1-....-Yx)

0

que se transforma en el siguiente sistema de ecuaciones s

Y2

R1 2 Yx-a.Y:K-‘n + R22: Yi—-‘b +

R1 2——Yx-an—a + H2 Z Yx--be--c + 'R 32 x=C

-a-rRZZ xbxaf 32 xcx—af...

2— X=C x-b $ooe

L XX

sistema que resuelto por matrioces nos darés

oo

p—

2

2Y,_

Z x x—a_‘
Z Yxrx—b

—

PRI S

27X

x—b X=a

ZY x-a.Yx-b Z Yi-b

ZYx-an-c 2 Yx-be--a

l Yx"ch"'a IR X

Z Yx—ch—b ecee

PR

( 2,16 )

3Y Y
=4"x " x-a
=2-Y1Yx-b

Zxx—-c

(2.14)

(2.15)



- 30 =

Una vez conocidas las Rj y el area del pico patrénm, Apo, por
suma del contenido de los canales que lo integran, se determinan

las areas de todos los picos, Api’ teniendo en cuenta que s

Fn el Apéndice I se d4 el diagreama de flujo y el programa, -
en lenguaje BASIC que se han utilizado para resolver este sistema,
asi como en posteriores capitulos se verén los resultados obteni-

dos.

El método de minimos ocuadrados aqui descrito, tiene el incon
veniente de que al trabajar con histogramas en lugar de oon our—
vas, los miximos de los picos no estén situados todos en la misma
posicifén relativa con respecto a un canal, pudiendo diferir en —

una fraccién de 61,

Si los espectiros se realizan oon buena definicifn, es decir,
repartiendo el espectro en el mayor ntmero de canales posible, es
te inconveniente desapareceria en prinoipio, pero entonces surge
el problema de que, para igualdad de tiempo de medida, el conteni
do de cada canél es menor, aumentando, su dispersién estadistica
relativa y, serfa diffcil precisar oon exactitud cuales son las -
posiciones de los mé&ximos., Si para evitar esto se prolongan los -
tiempos de medida, pueden surgir entonces derivas en la estabili-

dad del equipo y la imprecisién persistiria.

La solucifn de estos inconvenientes se ha intentado buscar -~
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de dos formas diferentes s una simple, de f&cil ejecuoibén y que,
8i los picos no estan muy interferidos, d4 bastantes buenos re-—
sultados; y otra mucho mas compleja para cuya realizacifn es ne-
cesario un computador de gran capacidad de memoria y, con la que,
incluso cuando los picos no esién resueltos, da resultados satis

240

factorios ( caso de una mezcla de isdtopos de 239py vy Pu) ..

La primera de estas soluciones esta basada en que, si en lu
gar de considerar un pico canal a canal, lo hacemos como la suma
del contenido de todos ellos, se habrd corregido teSricamente esg
ta dificultad. Es decir, que si se trabaja con areas de pico en
lugar de con las comparaciones individuales de todos los canales,
el error cometido seri tanto menor cuanto mayor sea el area aco-

tada,

Bajo este punto de vista, y con el mismo criterio de que to
dos los picos tienen la misma forma que la del pico patrém mono-
energético incorporado en la fuente, se puede ver, igual que en
el caso anterior y ocon idéntica nomenclatura, que el contenido -

de un canal X del espectro estari integrado pors

Ty = BiYag 4 Ro¥pp , B3Yp o veee (12.17)

Si ahora se acota el area de cada pico entre los mismos limites,

L, y L, se tendréi:
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en las que "1’ 1(2 y M ese» SON los canales respectivos de cada maxi-
mo y AL4 el area que bajo cada pico contiene las fraociones de los
demés picos que la interfieren. Ri tiene el mismo significado que en

el planteamiento anterior Ri - Pi/Po

El sistema de ecuaciones agui planteado oon las Ri oomo inodgni-

tas, se puede resolver por matrices, igualmente, cbteniéndose

B ] -f‘\ M2 Misle M+l ] -1 B M+la ]
R-l ZYx-a Z Yx-b Z YI-O seece ZII
M\'La M.-L Mi-Ly M, -L,
2 +la
B Tr-a § Te-b % T e %Yx (2.19)
st Nz*l.c Mz-L N
» vl2 l:z ~l2
R3 i x-a %Y $ X=C ooee §Yx
M3-L, M3-L, Ma-Ly Ma-L,




¥,conocidas las Ri se obtendran las éreas de cada pico Api’ cal
culada la del pico patrén Apo por suma del contenido de los ca=
nales que lo forman y aplicando la misma igualdad que en el ca~

so anterior A

pi = RioA

El programa de c4lculo en lenguaje BASIC, asi como su dia-

grama de flujo, estan desarrollados en el Apéndice I.

La otira solucién consiste en desplazar una fracoifén de ca~
nal ’\i el pico patrén cada vez que se compara independiente—
mente con cada pico, para que el histograma tenga la misma for-
ma relativa, y una vez conseguido el mejor ajuste, aplicar el -~

método de minimos cuadrados ya descrito.

El contenido de un canal x del espectro seri en este oaso:

Yx = R].Y;—a-rR?Y;-bf%Y;—c* soeoe ( 2020)

donde Yi—i es el nuevo contenido del canal x=i desplazado el
pico patrén una fraccién de canal ) i para modificar su histo~
grama. Bste desplazamiento del pico patrém se realiza aplicando

a todos los canales que integran este pico la expresiéns

=Lt A (Yx-‘.l-rx).

Lo que significa que el contenido del canal x después del des
plazamiento )t es el contenido que tenia antes del desplazamien
to m4s la fraccidn )\ del contenido del canal anterior menos -
la fraccién ) de su propio contenide que es transferido al ca—
nal siguiente, )\ puede estar afectada de los dos signos, mis o

menos, segin que el desplazamiento sea hacia las zonas de més -

altas o m&s bajas energias, respectivamente.



El méitodo seguido para enconirar las mejores ,\i_ ha sido el
de iteraoi6n hasta hacer ' 2 minimo, comparando la suma de la
superposicién de picos patrones desplazados con el espectro ori
ginal.

Como se veré en el capitulo V éste dltimo método de cal-
culo se ha aplicado con éxito a la desoomposicién de los picos

40

del espectro de una mezcla de is6topos de 239Pu + 2 Pu que por

estar muy préximas sus energias sus rayas no aparecen resueltas.

En la tabla II se dan los resultados de la descomposioién

238?& vy 2330, (cuyos es-

de la estructura fina de los nficleidos
pectros se han representado en las figuras 5 y 6), a dos defini
ciones diferentes, hebiéndose utilizado para ellos los dos pri-
meros métodos desoritoss de minimos cuadrados sin desplazamien
to de fracciones de canal y de comparacifn de afreas. Junto a es
tos resultados se presentan los encontrados en la bibliografia,
citados por Post ( 34 ) y Strominger ( 33 ). Puede verse que la
concordanoia es buena con los dos métodos (mejor el de minimos

ouadrados para definiciones de 0,4 canl./keV, como cabia supo—
ner). La mayor discrepancia en la descomposicién del 2330 a e
0,27 oanls./keV puede deberse al mayor error estadistico con —
respecto a los otros tres, pués se ha acumulado un menor ndmero
de impulsos en los diferentes picos. Los cuatros espectros han

sido realizados oon un detector ORTEC, BE-~013-025-100 de 13 keaV

de resolucifn, segin las especificacicnes del fabricante, enplea'g
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dose un oolimador de 5 mm. de difmetro, a temperatura ambiente
y con fuentes preparadas por eleotrolisis sobre soportes de —
aoero refractario (ver capitulo III) oon el 210Po inoorporado

al eleotrolito como patrén intermo.

TABLA II

238

Descomposicién de los espectros alfa de Pu y 233U oon patrén

interno de 210Po

Mucleido % por areas % por m. o. % Post % Stro
linea 0,2 0,4 0,2 0,4 minger
o/keV o/keV o/keV o/keV  (34) (33)
2385, 13,7  T2,42 72,33 T1,8 T 12
4 26,3 27,58 27,67 28,18 29 28
23y 83,71 86,31(x)83,3  83,5%(m) 84,4 83,5
41 14,05 10,50 »14,6 14,23 13,3 14,9
95 2,18 3,19 2,1 2,45 1,6 1,6

( ) Definiocién = 0,27 canls./keV

3.2.1.~ Ajuste con intervenoién de pesos.-

Para el ajuste por minimos ouairados de la ecuacién (2, 12)
se ha supuesto que los contenidos de todos los canales oonside-

rados tenfan un mismo peso estadistico; esto no es rigurosamente



correcto, ya que al ser distribuciones de Poisson, las varian
zas de cada ndmero de impulsos acumulados en los respectivos

canales son précticamente iguzles a dichos mdmeros.

Bajo este punto de vista la expresién (2. 13) debers es-

cribirse s

z wx(RIYx-a. + Bl + R0 4 ceee -T2

en la que wx es el peso de la distribucién del contenido de -

cada canal.

Con la introduccién de este muevo factor la ecuacién ma~
tricial (2. 16) quedari ahora:
auin 7L

waYi-a wa x—be-a waYx-on-a..a ? x'x x-a.

iY Y W Y2 v é:
| f 'xixeaTen L' L xTx-cYx-b..| LVxTxTxb
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3 JZxYxa X=0 waxbxo zxx-c . zwxxx-o
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El peso se estima inverso a la varianza del contenido de
cada canal 3 W=1/82 (35), o sea S=V N , suponiendo una ——
distribucién gaussiana, y, por le tanto, W=1/N.

Ahora bien, al ser independientes las desviaoiones en el

(2.21)



i N

nfmero de los impulsos aportados por cada pico en un canal, -

la ley de propagacién de errores independientes

o J(32) 7

aplicada a los sumandos que integran el paréntesis de la ex——

presién (2. 13) daré pera el peso

W = VRY, o + Bleb s Blxo g o ¢ ) (20 22)

Como quiera que el valor de las R; es desoonocido, se ha
seguido un método de aproximaciones suocesivas para el o&loculo
de loé pesos Wx, consistente en suponer estos igual a la uni-
dad, con lo que se calculan unas Rj que se introducen en la =~
ecuacién (2. 22); los pesos asi calculados permiten obiener -
las nuevas Ry, ocon las que se repite el ciclo hasta que dos -
resultados consecutivos coincidan. Generalmente esto se logra

oon tres ciclos ya que la convergencia es muy ripida.

En el apéndice I se incluye el programa, en lenguaje Ba~
sio-Plus, que ha sido utilizado en las diferentes determina—

ciones,.

Se ha podido comprobar que esta modifioacién afecta, en
general, poco en los resultados finales, Asi, se obtuvieron -
los siguientes resultados en un espectro de ouatro picos més -

el del patrén interno(24'am + 23%py)



AREA DEL PATRON = 91014

AREA PICO 1 = 1052,08 R1 = 0,0115596 18T ciclo
AREA PICO 2 = 353,902 R2 = 0,0038884 con W, = 1
AREA PICO 3 = 7188,29 R3 = 0,0789866
AREA PICO 4 = 693,159 R4 = 0,0076159
AREA PICO 1 = 1135,81 R1 = 0,0124795  2° ciclo
AREA PICO 2 = 309,250 0,0033978 con Wy calculado
AREA PICO 3 = 7185,90 R3 = 0,0789537 oon (2, 22)
AREA PICO 4 = 937,391 R4 = 0,0102994
AREA PICO 1 = 1136,64 R1 = 0,0124886  3°T ciclo
AREA PICO 2 = 308,250 R2 = 0,0033868 con Wy calculado
AREA PICO 3 = T195,13 R3 = 0,0790552 con (2. 22)
AREA PICO 4 = 930,624 R4 = 0,0102510

En el 49 ciclo se repartieron préacticamente los valores

obtenidos en el 3%,

Puede comprobarse que las dreas que mis se han modifica~

do a 1o largo de los tres ciclos han sido las de los picos se

gundo y cuarto, como cabia esperar, por ser los que contienen

un menor ndmero de impulsos.
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III.~ PREPARACION DE F‘Uﬂ’l‘m ALFA

1e= INTRODUCCION

Dado el poco poder de penetracibn de las particulas al
fa, el espesor de las fuentes que han de utilizarse en es—
pectrometria alfa debe ser extraordinariamente fino ¥y homo-
géned, de tal manera que las pérdidas de resolucién por au-
toabsorcién de parte de la energia en la propia masa de la
fuente sean minimas y se puedan aprovechar al méximo las -

propiedades de los semiconductores.

Una fuente radiactiva "“espectrométrica®™ oonsiste en -
un soporte de una sustanocia s6lida (metal, vidrio, plésti-
G0 ...) sobre una de ocuyas caras, perfectamente pulida, va

depositada la sustancia activa de una forma adhérento.

El pulido es importante a causa de la retrodispersién
é.e las partioculas alfa oon el soporte. Sobre una superfi—
cie espeoulaﬁr las particulas alfa sufren retrodisp@rsibn -
en un pequefio porcentaje; el nfimero de partficulas retrodis
persadas depende del nfmero atémico del soporte y de la -
energia de las particulas (36); asi, para particulas alfa -
de 5 MeV, la retrodispersién es de un 4% sobre soportes de
platino y de 1,2% sobre acero inoxidable. Los 4ngulos con -
que estas partioulas salen de la fuenté suelen ser inferio-

res a 309, con lo que> utilizando un diafragma adecuado se -



impedirfa completamenie su llegada al detector. Sin embargo,
si la superficie del soporte no esté perfgctamente pulida y
en ella hay rugosidades, esto deja de ser cierto, oomo han -
observado Khan et al., (14) y el poroentaje de la cola de ba-

Jja energia aumenta considerablemente.

Diferentes procedimientos pueden seguirse para obtener

el depbsito sobre el soporte s

a) Evaporaci6n directa de una solucién sobre el soporte.

b) Evaporaoidn de la solucién con una sustancia humectante y

posterior caloinacifn,

c) Depdsito eleotrolitico so:zre soporte met4lico o metaliza~

do.
d) Precipitacifn electrostética.

e) Sublimacién en vacio.

Los tres dltimos procedimientos suelen dar los mejores

resultados,

Los ya oitados Kocharov y Korolev (29) han estudiado en
detalle la influencia del espesor de la fuente sobre la reso
lucién, La figura 7, sacada de su estudio, da la forma de -
los espeotros alfa calculados para diferentes espesores de -
fuente, hjo esaqui, el recorrido mlximo de las alfas en la -
sustancia de la fuente., Las curvas esté&n trazadas para una -

resolucién electrénica de 3}, y sin colimacién. Puede verse
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FIG. 7. — FORMAS DE ESPECTROS ALFA CALCULADOS PARA
DIFERENTES ESPESORES DE FUENTE.



en ellas que hay un ensanchamiento y un desplazamiento de las
rayas asi oomo la aparicién de una oola de baja energia que -

aumenta con el espesor,

Pero no solamente es el espesor lo que influye en la ca-
lidad espectrométrica de una fuente, también la homogeneidad
y el tamafio de grano cristalino del depésito es importante, -
Gaeta (37) ha estudiado el espectro del Po-210 de una fuente
preparada por simple evaporaoifn de una solucién acuosa sobre
un soporte fino y de otra preparada por autoelectrodeposicién
sobre un soporte de plata pulida (38). En la primera, a parte
de que la resolucibm es peor, el porcentaje de cola de baja -
energia, a 200 keV menos de la energia del méximo, resulta -
ser de 2,5%, mientras que en la segunda esta oola solo repre-—
senta un 0,18%. Chetham-Strode (20) ha estudiado igualmente -
el efecto del tipo de fuente radiactiva sobre el porcentaje -
de ocola, llegando a la conclusién de que los mejores métodos
de preparacifn de fuentes espeotrométricas alfa son los de —
electrodepogicién y sublimacién en vaelo, con los que se sue-

len conseguir resultados anédlogos.

Para la realizacién de los espectros alfa que se presen—
tan a lo largo de esta memoria, ha sido necesario preparar -
gran cantidad de muestras y se han seguido diversos métodos -
resefiados en la bibliografla. Asl, se han obtenido depdsitos

de torio sobre platino por el procedimiento descrito por Kahn



(39) y de uranio sobre platino (40),(41) y sobre aceré inoxi-
dable (10), (42) que ha proporcionado fuentes de buena cali-
dad. Igualmente se ha enzayado el método de electrodeposioidn
molecular (43) de electrolisis a 600 V. en medio isopropanol,
para obtener fuentes de 238Pu que resultan extraordinarias, -
Este mismo ndcleido se ha conseguido cepositar electrostaxiqg
mente a 1,500 V y presifbn atmosférica, aprovechando los &tomos
arrastrados, de una fuente espesa, por los ndcleos de re%r¢qg

S0e.

Sin embargo todos estos métodos citados tienen el incon~
veniente de ser especificos para cada elemento y astf, al inﬁ;
tentar aplicarlos a otros diferentes, los resultados fuéron =
negativos, Por consiguiente resulta imposible, con ellos, de-
positar cuantitativamente mas de un elemento en una sola ope~

racifbne.

Los métodos ¢ue, en principio, son cuantitativos ¥ siri
ven indistintamente para cualquier elcmento que forme un %bm—
puesto s6lido, serian los reseiiados en los apartados a) y b),
pero las fuentes que oon ellos se obtienen, sobre todo con ¢l
primero, no suelen ser "espectrométricas", El procedimisnto -
citado en el amrtado d), descrito por Glover (44) y el del -
apertado e) (44), (45) proporcionan unas fuentes muy buenas,
sobre todo el segundo, y, aunque no son cuantitativas, la ocop

centracifn da cada elemento en la muestra es proporcional a =



la concentracién de la sustancia problema. La homogeneidad de
una fuente preparada por evaporacién en vacio es tanto mayor
cuanto m&s grande sea la distancia entre la sustancia que se
evapora y el soporte sobre el cual se va a obtener el deplsi-
10, lo que implica que el rendimiento de la operacién decrece
enormente si se quiere una buena homogeneidad; esto hace mu—
chas veces prohibitivo el pmﬁcedimiento, como es en los casos
en que se dispone de pequeilas cantidades de muestra. Por ello,
el método generalmente mé&s interesante es el de electrolisis
cuantitativa, en el que, ademés, el equipo necesario es muy -
simple. Ahora bien, el problema estriba en encontrar un méto-
do electrolitico que sea cuantitativo para todos los elementos

alfa~activos que integren la muestra,

Mitchell (46) describe un procedimiento de electrodepési
cifn catédica e elementos actinidos, para ooncentraciones -
del orden de trazas, sobre soportes de platino, con &nodo ro-
tatorio, en electrolito de NH4Cl, que no presenta, en princi-
pio, =ste inconveniente y que proporciona fuentes de buena ca
lidad espectrométrica. Sin embargo el método resulta caro pa-
ra trabajos'ep serie, en los que haya que preparar gran nfime-
ro de muestras, ya que, por otra parte, los soportes de plati
no no son recuperables una vez utilizades, pués aunque se tra
ten con diferentes 4cidos, o, incluso, con bisulfato potésico

fundido, 1esulta imposible descontaminarlos completamente; lo



que hace suponer que el dep8sito difunde en parte en el blh&i

no, al ser calcinadas lag fuentes para fijarlo.

Tomlin y Barnett (47) han modificado el mé&todo de Mit ~
chell en el sentido de sustituir el soporte de platind pdr uno
de acero inoxidable pulido, suprimiendo la agitacién del elep
trolito y afiadiendo a éste Acido oxAlico para complejar el -
hierro que pudiera contaminar la solucién procede:ite de un po
sible ataque parcial del soperte y que perjudicaria al depfsi
to. Sin embargo, el acero inoxidable 18/8 (UNE 36016) al ser
calcinado al rojo para fijar el depbsito, sufre una transfor-
macién superficial que aumenta la autoabsorcién de las pabti—

culas alfa.

Donnan y Dukes (48) sugieren un prooedimiento anflogy -
oon la diferencia de que, para aumentar el rendimiento del =
electrodepdsito de los elementos actinidos, afiaden uranio nes
tural al electrolito, como portador, que, dada su baja activi
dad especifica (1,5 d/mn.}(g) no interfiere aprediablemeh‘to -
en un recuento de particulas de los elementos més aoctivosj =

aunque en espectrometria alfa fina esto seria perjudicial.

In este capttulo se describen dos métodos de preparacién
de fuentes alfa~activas espectroméiricas que han sido utiliza
dos en la mayoria de las experiencias aqui realizadas. El pri
mero de ellos es una modificacién de 1ds de Mitchell y Tomlin

para depositar cuantitativamente elementos actinidos, en el «



que se han subsanado los inconvenientes reseifiados empleando oo
mo soportes discos de acero refractario 25/20 (UNE 36017) pu-
lido a espejo, que resisten sin alteracién temperaturas supe—
riores a los 8002C y no son lo suficientemente costosos para -
que sea neoesaria su recuperacién. Con este método de electro~
deposicifn se han obtenido fuentes de U, Pu, Np, Am y Th per—
fectamente adherentes y homogeneas que proporcionan espectros

alfa de buena resolucién y colas de baja energia poco inten—

sas, siendo el depbsito cuantitativo, tanto si los elementos

se quieren depositar por separado o conjuntamente de una solu

cibn que los contiene a todos.

51 otro método ~s especifico para el uranio y similar al
descrito por Gaeta y Manero (42), en el que se han introducido
algunas variaciones y con el que, trabajando adecuadamente, se
obtienen muestras de extraordinaria calidad, cuantitativas, =
llegincose a espesores misicos de 80/#g/cm2, 1o que,al ser can
tidades demasiado grandes para ser oonsideradas como trazas, -
no permite que se emplee el método de Mitohell, y, sin embargo
son necesarios espesores de este orden para la espectrometria

del uranio natural, dada su baja actividad especifica.

2= PARTE EXP.RINMENTAL

2¢1.= Equipo empleado.-

La célula diseriada y construida para la electrodeposicién



de los diferentes elementos actinidos sobre acero refractario ~
pulido, se muestra en la figura 8. Consta de una base de avero
inoxidable con un alojamiento para el disoo soporte, de 2,6 ot
de diametro, sobre el que se ha de obtener el depSsito, limit4n
dose su superficie con una junta de tefl6n. A esta base sé rose
ca el cuerpo de la célula, realizado el cloruro de polivinilo,
El &nodo es de platino, de 1,7 om de difmetro, y gira, por me—
dio de un motor sincrono, a 300 r.pe.m., a una distancia del o4~
todo (soporte) de unos 0,5 cm. Los discos soporte son, oomo ya
se ha indicado, de acero refractario, pulidos a espejo, de 2,54
om, de difmetro y O,1 cm de espesor., Antes de su utilizaocién se
desengrasan con tricloroetileno o tetra~cloruro de carbone Yy se
flamean a la llame de un mechero, conservindose bajo agua desti

lada hasta el momento de su utilizacién,

La c8lula electrolitica para realizar electrodeposicionss
espeoificamente de uranio est4 representada en la figurh 9y =
oonsta de un vaso de precipitados de vidrio PIREX de 50 ml de =
capacidad, forma estrecha, al que, por su base, se ha soldado «
un hilo de platino para dontacto, unido por su parte interior -
a un disco, también de platino, de 3 om de dismetro y 0,015 om.
de espesor, paralelo al fondo del vaso y que hace de &nodo fijo.
El c&todo, giratorio, es el mismo soporie en el que se va a efég
tuar el depSsito: un disco de adero inoxidable 18/8, pulido a es

pejo, dc 2,54 cm de di&metro y O,1 om de espesor, unido por una
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mordaza circular a un vistago de acero. Este véstago se coneota
al eje de un motor sincrono que gira a 300 r.p.m. y sirve a la

vez de contacto elécirico y de eje de agitaciénm,

Las actividades absolutas de las fuentes, una vez prepara-
das, se han medido con un contador proporcional PHILIPS de flu-—

jo de argébn-metano, sin ventana y geometria 2717 .

2,2.= Reactivos.-

Los reactivos utili:ados en la preparacién de las fuentes

han sido todos de calidad para an8lisis; mientras que los dig——

tintos nucleidos radiactivos tuvieron las procedencias siguien-

tes s

Uranio enriguecidos National Buream of Standars (N.B.S.) -

(misstra patrén U-900). El pairén de U30g, &ltamente purificado,
se disolvié en HNO3 131 y se evapor6 a sequedad, disolviénso-

se en agua destilads hasta una conoentracién de 500 g U308/ml.

Plutonios Commissariat a 1'Energie Atomique (C.E.A.). El -
6xido fué disuelto en &cido sulfdrico, evaporado a sequedad y -
disuelto de mievo en a ua destilada y &cido nitrico hasta obte-

ner una disolucién de l}tg Pu/ml Yy una acidez 1,5 N,

Torio: The Radiochemical Centre, Amersham (patrén TZS-1) -
en soluoién nitrica, de composicibén isotépica aproximada, se—

gin catdlogo, 12% de 230y, y 88% de 2320, La solucién se dilu—



¥6 convenientemente para obtener otra con una actividad de -

53,000 d/mn.ml, en 4cido nitrico 3 N,

Americios Se ha obte:nido "ordefiando" el plutonio de proce
dencia C.E.A. en una columna de resina anionica DOWEX 1 - X8 =
en medio 4cido nitrico 7 N para retener el plutonio (49) y pu-

241Am no fijado, por extraccién con T.T.A,

rificando después el
al 5% en benceno, a un pH 3,3 (50). El americio de la fase or
génica se pasa de muevo a la fase acuosa por reextraccibn oon -

una solucibn de Acido nitrico 6 N, Con esta solucién se preparé

otra de 3,800 d/mn.ml.

Neptunio: The Radiochemical Centre, Amersham, en solucién
clorhidrica de 200,000 d/mn.ml, de la que se ha eliminado el -

ptrotoactinio por cambio ibnico,.

Uranio natural s+ Utilizado para preparar, por dilucién con

solucién de uranio enriquecido, muestras con diferentes conteni
do isotépico; es un patrén N.B.S. de U308 que se atacé con HNO3
1 3 1 evaporéindose a sequedad y diluyéndose convenientemente -

con agua destilada para lograr una solucifén de soo‘ﬂg U308/m1.

243+~ Condiciones experimentales.-

Se han realizado distintas experiencias con plutonio y ura
nio en las células descritas en 2.1 encaminadas a buscar las me

jores condiciones de irabajo para lograr depbsitos cuantitativos



¥ homogeneos, tanto de los elementos actinidos como de depfsi-

tos especificos de uranio.

“n el primer caso se fij6 en 5 ml el volumen de eleciroli
t0, sin investigar el efecto que su variacién podia tener en el
resultado del.proceso, aunque se pudo observar que pequefias va
riaciones de &1 no afectaban apreciablemente al rendimiento. -
Igualmente se £fijé entre 5 y 7 mm la distancia entre electrodos,
que es suficiente para que escapen sin dificultad las burtujas

de los gases formadas en ellos.

Al términoc de todas las electrolisis se hizo b&sico el elec
trolito por adicifn de 1 ml, de amqniaco concentrado, retirinde
se la célula antes de cortar el paso de corrientey El disco de
acero refractario con el depfsito se lavaba oon agua destilada
y seguidamente con alcohol, calcinindose a ocontimuacién al ro-

jo en la llama de un mechero.

Las actividades de las muestras asi preparadas eran medi——

das después en un contador proporcional de flujo de geometria 2IL

Las variables estudiadas han sido las siguientes

2¢3e1e~= Densidad de corriente.-

Se realizaron electrolisis variando la densidad de corrien
te en cada una de ellas, entre 0,1 y 1,0 Afom?, utilizando como

electrolito una solucién que contenia 440 d/mn.ml de Pu, NHAC1



2935 X y HC1 0,03 M. El tiempo se £fijé en 20 mimutos, al fina)
de los cuales se observé que para bajas densidades de corrien-
te el depbsito era précticamente mulo, obteniéndose rendimien-

tos cuantitativos por encima de 0,7 A/cmz.

2. 3.2.- Acidez.~

Se han efectuado depSsitos variando la acidez en cada ex
periencia por adiocibn de diferentes cantidades de HC1l 2N, en -
un electrolito compuesto de 440 d/mn.ml de Pu y NH4C1 2,35 N,
con una densid~d de corriente inicial de 0,87 A/om? conseguida
oon una tensibn entre electrodos de 8 - 10 V. Los resultados
se muestran en la figura 10, en la que puede verse que para -
concentraciones de HCl superiores a 0,04M, el rendimiento deja

de ser cuantitativo en el tiempo de 20 minutos.

2e3e3e~ Tiempo de electrolisis.~

La figura 11 representa la relacién entre el rendimiento
de actividad depesitada de plutonio 5-e1 tiempo de electroli~—
sis, bajo las condiciones de 0.03 M de acidez olorhidrica y -
2,35 M de ooncentracién de NH401, y muestra que el depbsito es

completo para tiempos superiores a 10 minutos.

2¢3e4¢e~ Concentracién de NH‘CI.-
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La influencia de la concentracién de NH4Cl en la cantidad
de plutonio depositada se muestra en la ficura 12. Para estas
experiencias se ha empleado, igualmente, una solucién de 440 -
d/mn.ml de plutonio, con una acidez clorhidrica de 0,03 M y 20
mimutos de tiempo de electrolisis, variando la conoentraoién =
de NH4Cl. Puede comprobarse que la actividad depositada es del

100 ¢ para una concentracién de NH4C1l superior a 2 M.

2¢3.50~ Electrolisis en medio NH4NO3.-

La sustitucién del NH401 por el NH4NO3 no implica varia—
oiones apreciables en el rendimiento de la operacibn. Se han -
realizado experiencias en las mismas condiciones, con ambas sa
les y los resultados son andlogos. La ventaja del HN03 sobre -
el HCl radica en que no ataca al acero inoxidable y, aunque no
se ha apreciado ataque del acero refractario empleando NH,C1,
si se utiliza acero inoxidable en su lugar, si puede haberlo -
y es por lo que Tomlin (47) afiade 4cido ox4lico, oomo ya se ha

indicado anteriormente, al electrolito.

2+.4.= Preparacifn de fuentes de elementos aotinidose-

Tomando como base los resultados de las experienciaas des-
ocritas, se eligieron las siguientes condiciones iniciales de -

trabajos
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Volumen de electrolito 5 =6 ml
Concentracién NH,Cl 6 NHyNOy 2,35 M

Acidez clorhidrica 6 nitrica 0,03 M

Densidad de corriente 0,87 A/ca®
Distancia entre electrodos 5 =7 mm
Tiempo de electrolisis 20 mn.

En algunas de las experiencias se ha agregado &cido oxAli
co al electrolito, pero no se ha observado ninguna diferencia

en la c:lidad de las fuentes obtenidas,.

El proceso, en general, se inicia a temperatura ambiente
pero en su iranscurso esta se eleva considerablemente, por efeoto
Joule, hasta unos 80¢ C, lo que hace que el volumen de electro
lito vaya dismimuyendo debido a la evaporacibn. Igualmente, la
dexisidad de corriente va aumentado a medida que avanza la elec

troligis hasta 1,2 A/ om? aproximadamente.

Se han preparado fuentes radiactivas de Pu, Th, Uy Am y ~
Np sin variar las oondiciones indicadas. En la tabla III se re
seiian alguno de los diferentes tipos de fuentes obtenidas, in-
dicando el demento depositado, actividad y rendimiento en la -

operacién,

2.5~ Preparacién de fuentes de uranio.-

R —

Se ha seguido en lineas generales, el método dado por Gae
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ta y Manero (42) para la preparacién de fuentes especificamen
te de uranio, Sin embargo, como ya se indic6 en 2,1, los =
discos utilizados aquf son de 2,54 om, en lugar de los 3,8 om
de difmetro utilizado por los autores citades, con lo cual se
ha cambiado completamente la geometria de la célula. Por otra
parte se ha visto que la reproductibilidad mejor del depbsito
se logra a pH entre 10 y 12 y el rendiniento desciende grande
mente a pH {T. |

TABLA III

Tipos de fuentes radiactivas preparadas por electrodeposicién

con 4nodo giratorio.

Elemento Isotopo que contri- Actividad Porcentaje
depositado buye en mayor parte depem. depositado (x)
a la actividad %
Torio 230y (10) 2,000 98
Torio 230  (10) 64,000 90
Uranio 2 34'0 2,000 95
enriquecido 90% |
Uranio 234y 5,000 95
enriquecido 90%
Plutonio 2 39Pu ' 10 100
Plutonio 23’9Pu 2,000 100
Plutonio 23 9Pu 5000 100
Neptunio 23wy 30,000 100
Neptunio 23Typ 60,000 100
Americio 241 4n 150 100
Americio 241 2,000 100
Americio 24 Am . 50,000 100

(x) Ver nota tabla IV



Las mejores condiciones de operacién encontradas han

sido s

Electrolito de nitrato de uranilc

Concentracién NaF 0,03 M
vH 10 = 12
Densidad de corriente 1 mA/cm2
Distancia entre electrodos 1 cm
Tiempo de electrolisis 3 horas
Temperatura ambiente

El volumen de electrolito es tal que solo moje la su-
perficie del disco de acero en que se va a efectuar la -
electrodeposioibén, o sea, el catodo rotativo.

Antes de comenzar la electrolisis, el soporte, de super
ficie per’ectamente pulida, se desengrasa con tricloroetile-
no, recubriéndose con laca Zapbn todas las partes de é1 en
que no se desea que se fije ningdn depésito. Cuando la laca
esti seca se deotroliza el disco en una solucién concentrada
de NaCO3 colocéndolo como 4nodo, mientras que de ocA&todo se -
emplea un electrodo de platino. Esta electrolisis se man—
tiene durante 10 minutos a una densidad de corriente de
0,5 A/cmg. A continuaci6n se lava el soporte con agua desti-

lada y, afin h@medo , sin cue la cara pulida se seque, ==
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se monta en la célula para efectuar el depésito de uranio.

Concluida la electrodeposicién, se retira el c4todo de
la solucibn sin cortar la corriente, lavéndose con agua des
tilada y etanol, para después secarlo bajo un epirradiador -
durante m&s de una hora, con lo que el depbsito queda adhe—

rente,

En la tabla IV se resefian diferentes tipos de muestras
de uranio preparadas por este método de cAtodo giratorio en
medio NaF, con diferentes espesores mésicos y enriquecimien-
tos., Los distintos enriquecimientos en 235U han sido obteni-
dos por dilucién con uranio natural del uranio patrén N,B.S.

enrigquecido al 0% .

Aparte de los elementos resefiados en las tablas III y
IV, se han preparado fuentes radiactivas de 210Po por el mé-
todo de NH4Cl 6 NH4NOy y &nodo giratorio, el cepSsito resul-
t6 ser prioticamente cuantitativo, pero al calcinar las mues
tras, la actividad disminuia extraordinariamente, hasta con-
vertirse en menos de la quinta parte de su valor inicial. Es
to se ha tenido en cuenta siempre que ha sido necesario pre~

parar fuentes con patrén interno de 210?0.

2.6.~ Espectros alfa obtenidos.-

Se han realizado espectros alfa de los radiomicleidos -
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TABLA IV

Tipos de fuentes radiactivas de uranio preparadas por electrolisis

con cltodo giratorio y en medio NaF,.

Enriquecimiento Esp?sor Ren@lmlenxo OBSERVACTONES
235 y masico % (x)
en 77U (Atomos %) 2/ om
0,729 20 100 Perfecta homogeneidad

(1] 40 n "n
1] 60 " 1]

1 5 ’ 74 20 " []]
” 40 1] (1]
[1] 60 " n

30, 73 20 n n
”" 40 " n
" 60 n ”

42,72 20 " "
" 40 11) n
" 60 11] n

60,61 20 " "
n 40 " n
" 60 " "

75,43 20 " "
1] 40 " "
1] 60 " n

90,20 20 " "
n 40 1] [1]
" 60 " 1]
" 80 95 Deficiente homogeneidad
" 100 85 "

(x) El1 porcentaje se ha redondeado a 100% cuando la diferencia entre
la actividad afiadida y la medida era inferior a la desviacibn tipica

del recuento.

+'11dos en las tablas III y IV en los que se puede determinar la ca~
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lidad de las fuentes, tato en lo que respecta a la resolu-
cién de¢ las lineas como en 1o gue respecta al porcentaje -

de cola de baja energia.

Se acostumbra a expresar la cola de baja energia como
porcentaje de la altura de la misma referido a la del maxi
mo del pico, a una energla de 200 keV inferior a la del mi
ximo, En los espectros representados en las figuras 5 y 6
puede probarse que el porcentaje de cola es, en todos ellos,
del orden de 0,1, valor considerado en la bibliografia (20)
como muy bueno, mientras que la resolucién, medida como la
anchura, expresada en keV, del pioco a la mitad de la altu-
ra es de unos 13 keV, que es la propia del detector utili-
zado y resulta excelente teniendo en cuenta que el tiempo
de medida hz sido superior a 24 horas y sin utilizar correc

tor de deriva.

En la figura 14 se presenta un éspectro alfa de una -
muestra en 1a que se han electiodepositado 2000 d/mnh. de ca
da uno de los nucleidost 23411, 23°'I'h, 239Pu Yy 241Am. El de~
tector utilizado fué también ORTEC, de barrera de superfi-
cie, modelo 20-A-30, con una resolucién efectiva de unos 20
keV, El anflisis de este espectro demuestra qué la actividad
depogsitada es practicamente la misma para todos los nuclei--

dos.

2,7.~ Adherencia del dep8sito.-
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La adherencia del depésito al acero refractario, degs—-

pués de calcinada la fuente al rojo en la 1;ama de un meche

ro Bunsen, es bastante buena. Una fuente de 241

2395,

Am y otra de
fueron frotadas enérgicamente con un algodén humede—
cido en etanol y en ellas se encontré una pérdida de activi

dad de 2,7 % para la primera y de un 4,8 % en 1a de Pu,

No se hanrealizado experiencias de este tipo en las =
fuentes de uranio, pero se ha comprobado que después de va-
rios afios en uso algunas de estas fuentes, no han perdido -

actividad apreciablemente.

3,= Discusibn de resultados,-

Las experiencias realizadas demuestran que el acero re
fractaric 25/20, pulido al espejo, puede sustituir al plati
no en la electrodeposicién catédice de los elementos actini
dos, ocon la ventaja de su menor poder de retrodispersidén pa
ra las particulas alfa y su economia, La homogeneidad y ad=-
herencia del depfsito son buenas y el rendimiento en la re-‘

cuperacifn se puede considerar cuantitativo.

El Pu, Am y Np se depositan en un 100 ¢ para activida~
des ocomprendidas entre 50 y 50,000 d/mn. (intervalo ensaya~
do). Con el Th y el U el rendimiento parece algo mas bajo -
(90 « 100 4) y la reproductibilidad oscila enire los mismos

limites; pero ello parece deberse a la renor actjvidad espe



cifica de estos, que :mupone una mayor cantidad de sustancias
a depositar para alcanzar anfloga actividad que en los prime

Tro8.

Como indican Hufford (40) y Mitchell (46), el depésito-
puede estar formado por 6xidos hidratados que se precipitan-
en la regibn catédioca, de caricter bisico, lo que explioarta
que al aumentar la acidez del electrolito el rendimiento dis

minuyae

Durante la calcinacifn de las muestras se #dbservan cam—
bios bruscos & color en la zona del disco de acero donde se
ha efectuado el depbsito, lo que podria deberse a modifica—
ciones en el .spesor de éste, por la deshidrataciémn de los -
6xidos depositados, con el consiguiente cambio de composi———

cibn y extructura de la sustancia fijada..

El hecho de que el fenfSmeno sea una electrodeposicién -
catbdica y no una verdadera reduccién tiene el inconveniente
de que al mismo tiempo pueden depositarse otros cationes pe-
sados que hubiera en el electrolito, lo que redundaria en =
perjuicio de le fuente, no solamente por que aumenta la auto
absorcifn sino porque se ha observado también que cuando el -
electrolito tiene impurezas (Al, Fe, eto.) disminuye la homo
geneidad del depbésito, deja de ser adherente y desciende ex—

traordinariamente el rendimiento, presentaido ademés un aspeg

to pulverulento.



Por este motivo las soluciones con las que se va a =
preparar el electrolito deben ser de la mayor pureza, es-
tando los elementos que se quieren depositar perfectamen-—

te separados de cualquier tipo de catidn pesado.

En cuanto a las fuentes de uranio preparadas con cé-
todo rotatorio de acero inoxidable en medio fluoruro s6di
co, el depésito debe estar formado por un fluoruro de ura
nio IV, oomo indica Kahn (39), y el fenémeno si es una ver
dadera reducoién catédioa del elemento seguida de preoipi-

tacibn.

En la tabla IV punede observarse que la electrolisis -
es cuantitativa hasta espesores mésioos de 60 }g/ong a =
partir de aqui la reproduotibilidad es mala 'e igualmente
la homogeneidad y, aunque se han oonseguido algunas muestras
de espesores de unos 95 /ug/omz, ha sido después de repetidos
intentos y, desde luego, sin lograr un depdsito cuantitati-

VOo

Se ha podido comprobar que si se agrega al electrolite
una determinada actividad de 2101’!; éste se deposita conjun-
tamente oon el uranio, lo que permite utilizar este método -

de electrolisis cuando se pretende preparar una fuente oon =

patrén interno de un mucleido monoenergétioo.
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IV.~ DETERMINACION DE RIQUEZA ISOTOPICA EN URANIO

1e= INTRODUCCION,-

La determinaci6én del contenido isot8pico de uranio en
diferentes materiales se realiza generalmente por espectro
metria de masas o especiromeiria alfa, Estos dos métodos —

han sido utilizados para determinar las relaciones 234U/ -

238 y 23511/23811 en uranio natural y en uranio procedente —
de elementos combustibles de reactores mucleares (51), (52),
(53), (54). La espectrometria de masas se presenta como una
técnica mucho m&s precisa pare ete tipo de medidas en uranio,
sin er bé.rgo tiene el inccnveiiiente de que el equipo necesa~
rio 8 muy costos0 y no siempre se puede disponer de tal =
aparato. Por ello se penso en utilizar la espectrometria al
fa con semiconductores para sustituirla, desarroliando un mé
todo que proporcionara la precisibn suficiente requerida pa

ra una mayoria de propésitcs,

La principal dificultad de la espectrometria alfa es—=
triba, como se ha vistc, en la perturbacién que producen —
las colas de baja energia de los picos de energia superior
sobre los que la poseen menor. En un grabajo anterior so—
bre la determinacién de 23811, 2350 y 2340 en una serie de -
patrones N,B.S. (10) por espectromeiria con detectores de -
barrena de superficie de silicio, las areas de los picos de

los tres mucleidos se median por planimetrla, después de di



bujar, por tanteo, las colas de baja energia. Un prooedimien
to anflogo utiliza Sadauskis (55) para determinar las activi
dades de diferentes mucleidos en una fuente de varios picos -
alfa, Tales procedimientos son excesivamente lentos y, ademés,
dependen los msuliados de la habilidad del operador. Intentan
do salvar estag dificultades, Umemoto (56) desarrolla una ex—
presién para calcular la relacién 234U'/238U a partir de las =
&4rea de pico, en un espectro realisado en una cimara de ioni-
zacibn con reja, del uranio separado de minerales;y rocas., Para
realizar estos cllculos, divide el espectro en cuatro regio—
nes y supone que la cola de un pico alfa decrece en progresién
geométrica, o linealmente; en ambos casos los resultados que
obtiene son, muy aproximadamente, los mismos. Esto es 1l6gico,
si se tiene en cuenta que en el uranio natural, al estar el -
2340 en equilibrio, o préximo a 61, con el 238U, los picos =
son précticamente iguales y, por tanto, también sus colas de
baja energia, con lo que cualquier suposicifén que se haga pa~
ra la ley que sigue la forma de estas inducird a muy pequefio
error. Se puede suponer que no pasaria lo mismo ocon um uranio
no natural y muy enriquecido en 234U, donde la cola de este -
afectaria grandemente al 235U y 2380 Yy se deberia cornocer, pa

ra sustraerla, exfctamente su forma.

Los métodos descritos en el capiiulo II, pirrafo 3.2., -
son, en el caso del uranio, de muy dificil aplicacién cuando
se irabaja con resoluciones altas, a causa de la enerme oom -~

plejidad de la estructura fina del 235U, de mucleo impar. En



la tabla V se presentan las rayas principales y su intensidad
juntamente con los perfiodos de semidesintegracifn ds los isé-
topos del uranio 2380, 235U,2360 y 234U, que son los que nor-
malmente se encuentran en el reproceso de elementos combusti-

bles y (con la excepcién del 236U) en el uranio natural.

Ante esta complejidad de estructura fina se pensé que -
disponiendo de una serie de patrones de composicién exactamen
te conocida y cuyas fuentes estuvieran preparadas de la misma
forma y con el mismo espesor que las fuentes problema, po——
drifan determinarse las fracciones y colas de cada isétopo que
interfiriesen sobre los otros, de tal manera que la expresién
(2.10) se transformaria ahora ens

mn
i T, (a1 - Fyy)

—_ (4.1)
P T _;g(liiz - Fy)




TABLA V

Energlas, intensidades de las lineas alfa y periodos de semidesintegra~
cibn de los isétopos 238y, 239y, 236y 234

?2;::};?, Enizsia Intensidad Referencia P:;i:?o

238 4,51x109
0 4,195 1 (57)

48 4,147 23 "

160 4,035 0,2 "

235y 7,1x108
0 4,592 1,2 (37)

13 4,579 1,8 "

33 - 4,559 2,5 "

42 4,550 1,7 "

96 4,496 1,4 "

114 4,478 1,6 "

154 4,438 241 "

168 4,424 1,8 "

181 4,411 2,3 "

198 44394 531153 "

224 4,368 6,1 "

230 4,362 12,3 "

253 4,339 1,0 "

273 4,311 3,5 "

303 4,289 0,5 "

380 4,210 6,2 "

otras ceess 245 "

236y 2,39x107
0 4,493 74 (58)

50 4,443 26 "

160 4,333 0,3 "

234y 2,47x105
0 4,714 12,5 (59)

51 4,722 27,5 oo

172 4,601 0,37 "

I et At



en cuyo relacién Ail y Ai2 eeeo B8on las areas de dos picos
del espectro y Fil ¥y Fjo +... representan las mencionadas -
fracciones y colas de los is6topos que les interfieren y que

deberin determinarse con el concurso de los patrones,

Se observa en la estructura fina del 235U, sin embargo,
que si se acota al-rededor de la linea m4s intensa, X198, -
un intervalo de energilas de unos 100 keV anterior a esta 1li-
nea hasta 50 keV de energia més alta, y se suman las intensi
dades en 61 comprendidas, se obtiene un 82,6 % del espectro
total, pero, adem&s, suponiendo que las lineas X224 y K230
separadas solamente por 6 keV de energia, no se pueden resol
ver con un espectrfmetro a semiconductor, y se presentaria -
como una sola, se tendrid que la razén de las intensidades -
o(198/( X 2244 X230) es muy préxima a las razones de las in
tensidades de las linea X0/ X5012 de los otros isbtopos =
238U, 236U, Yy 2341!, lo que mipone que en este intervalo de -
150 keV, los espectros alfa de los cuatros isétopos tendrén
una forma muy parecida si estén realizados con baja resolu—
cién, Esto lo podemos ver en los espectros que se dan en las
figuras 14 y 15. E1 primero pertenece a una muestra de uranio
enriquecido de composicién, en 4tomos por ciento, 68,84 % -
de 238y, 0,11 4 ae 23y, 30,78 4 ae 23y y 0,264 % de 234y,
obtenido con un detector de 200 2 de superficie activa con
una resolucién de 36 keV, mientras que el otro, perteneciente
a la misma muestra, lo ha sido con un detector de 450 mm? de

superficie y resolucién de unos 100 keV. Se comprueba que -
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cuando es peor la resolucifén, la forma de los picos pertene

36U queda en

cientes a los is6topos 2380, 2350, y 234y (el 2
mascarado bajo las colas del 2340 y 235U dado su bajo conte

nido) resulta ser anfloga.

Esto hace pensar que trabajando con detectores que pro
porcionen baja resoluciém (unos 100 keV) si se podria, en -
principio, aplicar los métodos indicados, en II, p4rrafo -
302, en los que como patrén interno se podria utilizar, en

10

lugar del 2'Po, el mismo pico del 234U,

En el presente capitule se describen las experienoias
realizadas aplicando los dos métodos mencionados, asi como
los resultados obtenidos con ellos y se comparan con algu—
nos resultados obtenidos por medio de la espectrometiria de

masas,

2.~ PARTE EXPERIMENTAL,-

2¢1e= Preparacifn de patrones.-

Se preparé una serie de fuentes patrones de uranio con
diferentes contenidos isot6picos y un espesor mésico aproxi
made de 60 yg/om’. El método de deposicién seguido fué el
de electrolisis oon cAtodo giratorio de acero inoxidable -

en medio NaF ya descrito (III pérrafo 2.5.)

Para conseguir los distintos porcentajes isot8picos se



ge partié de tres patrones de U3°8 N.B.S., cuya composiociénm,
en &tommos por ciento, se d4 en la tabla VI, segin los datos

sacados de los respectivos certificados.

TABLA VI

Composicién de los patrones N.B.S. en &iomos por ciento

Patrén 234U 235U 236U 238U

u-005 0,0023%0,0002  0,489%0,0025  0,0046%0,0004  99,50% %01

P + +
u-900  0,78%0,015 90,20-0,10 0,3320,007 8,691 0,05

u-930  1,0812%0,002 93,336%0,01 0,2027%0,0006 5,380,005

En una microbalanza se pesarén las cantidades siguientes
de U-005:¢ 47,22%0,012 mg, de U-900s 47,59%0,011 mg y de -
U-930 49,57£o,o15 mg que se atacaron posteriormente, en cép-
sulas de platino con HNOy 13 1. Se evapor6 a sequedad bajo -
l&mpara infrarrojo y se disdvieron los residuos en agua desti

lada aforéndose a 100 ml.

Con estas tres disoluciones mezcladas entre si en diferen
tes proporciones, se obtuvieron las muestrag patrén que se re
lacionan en la tabla VII, en las que las diferentes ocomposi—
ciones han sido obtenidas por cAlculo, a partir de los valo-—

res dados en la tabla VI.



TABLA VII

Composicién isotépica, en 4tomos por ciento, de los patrones

preparados.

Muestra 23 4‘0 2 35U 2 36U 2 38U
UB~1 0,0237 3,531 0,0156 96,421
1 iim? 0,0598 54435 0,0151 94,486
Ui=3 0,0550 6,569 0,0266 93,346
Ui=4 0,0979 8,713 0,0221 91,163
Us=5 0,0813 9,603 0,0377 90,274
Ui=6 0,1358 11,977 0,0291 87,855
Us=T 0,1076 12,634 0,0486 87,207
Uis=8 0,1641 14,414 0,0343 85,384
Uz=9 0,1207 14,146 0,0541 85,674
U~10 0,1923 16,844 0,0395 82,921

E=11 0, 1469 17,173 0,0651 82,611
Ui=12 0,2793 20,070 0,0464 79,650
Ui=13 0,1731 20,195 0,0761 19,552
Uim14 0,2672 234282 0,0532 76,394
JEm-15 0,199 23,214 0,0370 76,497
=€ C,3043 264479 0,0600 73,153

Ti=iT 042754 26,228 0,0980 73,445




242+~ Equipo empleado.-

Todos los espectros alfa fueron realizados utilizando
un detector ORT C de barrera de superficie de silicio de -
450 mn® de superficie activa y 65 keV de resolucién tebrica,
instalado en una cfmara como la presentada en la figura 3 =
matenida a la presiém de 0,01 op de mercurio durante el pe-
riodo de medida. La cadena de amplificacién fué también =
ORTEC, tansistorizada, conmpuesta de preamplificador sensi—
ble a carga 109 Aj amplificador de bajo nivel de ruido 4103
generador de impulsos 480; fuente de alta tensién 428y =
fuente de alimentacién 401- A/402 - A, Se usé un analizador
de impulsos Speotro-Zoom de la casa SEIN de 4.000 canales -
en convertidor y 200 en memoria, seleccionables en cuatro -
grupos de 50. Los resultados pueden ser extraidos por medio

de un teletipo provisto de un perforador de cinta,

2¢3e~ Anilisis de espectros.-

Todos los espectiros realizados, tanto de las fuentes =
patrén como de los problemas, lo han sido en las mismas oon
diciones y durante cuatro horas de recuento. En la figura -~
16 se ha representado uno de ellos, correspondiente a la =
muestra patrén UE-14, cuya composicién isotépica puede wverse
en la tabla VII, La anchura de todos los picos a la mitad de

su altura es de aproximadamente 80 keV y, por término medio,
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ha sido la misma para todos los espectros realizados, Esta
anchura no corresponde con la resolucifn teérica del deteg
tor, porque los picos no pertenecen a partficulas alfa mono
oinéticas y su estructura fina no esté resuslta, - aparecim
do un pico dnice donde, en realidad, hay un pioco mdltiplse.
Representando el nimero de canal correspondiente a los tres -
maximos principales, de energias 4,195, 4,394 y 4,774 en -
funcibn de estas energias, puede comprobarse que se obtie-
ne una linea recta (también representada en la figura 1§)s

recta de calibracién en energias.

Las a’.reas de los picos que me han tenido en cuenta -~
han sido, en todos los picos, las correspondientes a unos -
100 keV a la izquierda del mé&ximo y 50 keV a la derecha, -
equivalentes a 14 canales, 8 y 5 respectivamente m4s el del
méximo. Bajo estas condiciones, como ya se ha indicado ante
riormente, por czda 100 % de actividad correspondiente a -
23411, 236y y238U, solo se detecta un 82,6 % de la del 235U,
sin tener en cuenta las interferencias debidas a impulsos -

producidos por partfculas alfa de los otros mucleidos, Fj.

3.~ INTERPRETACION DE RESULTADOS.-

3e1e= Célculo de loe ondos de imerferencia, Fi.-

A partir de las composiociones oonocidas de las fuentes



patrén y la medida de las actividades, o aTeas de pico, se -
han calculado los fondos F;, despejéndolos de la ecuacién -
( 4.1 ). En efecto, ocomo se vié en 11, pArrafo 3.1., la-
ecuacién ( 2.10 ), aplicada a los cuatro igétopos del ura—

nio en estudio daria

PU-234 TU-234 AU-234
PU-235 TU-235 AU=235

PU-234 _ TU-234  AU-234 (4.2)
PU-236  TU-236  AU-236 ,

PU-234 TU-234 AU-234
PU-238 TU-238 AU-238

Siendo PU-n los porcentajes de cada is6étopo, TU-n los res—
pectivos periodos de semidesintegracién y AU-n la actividad .

debida exclusivamemte a cada nucleido.

Dado que los picos se interfieren unos con otiros debide
a las colas de baja energla y aparte de aig,\mas rayas de la

estructura fina
AU-n = all-n - Fy ( 4.3)

donde all-n es el area de cada pico integrada en el espectro.

En un espectro alfa de uranio en el que no exista ningin



otro ndcleido emisor alfa que los cuatros isbtopos objeto =
de estudio , el pioo correspondiente al 2340, que es el que
emite las particulas més eﬁergéticas, no estari afectado =
por oolas de baja energla de ningdn otro pico. Por oira par
te, est4 comprobado (10), (14) que la porcién de cola que -
interfiere a un pico es proporcional al é&ea del pioo al -

que pertenece, con lo que se pueden postular las igualdades

AU-234 = alU-234 (4. 2)
AU-235 = (al=235 = Kjal-234 - Kpal-236)/0,826
AU=236 = alU-236 = K3aU-234 - K4aU—235

AU-238 = aU-238 - K5all-235 - KgalU-236 - K7aD;234

En donde las Ky son las constantes de proporcionalidad. Las
ecuaciones (4.4) pueden simplifiocarse en lo que se refiere -
a la interferencia producida por las colas del pico pertene-~

360 que, normalmente es muy pequeifio, dado el con~

ciente al 2
tenido que de &1 existe en los patrones empleados y que, por
otra parte, es el caso mis normal dadc que el uranio natural
no contiene este is6topo. ni, por lo tanto, el uranio enri-—-
quecido a partir del natural; y solamente se encuentra en pe
quefias proporciones en el uranio enriquecido a partir de com

bustidbles ya irradiados, puesto que es hijo del 240Pu. Asl -

se supone que su cola, cue puede interferir en los picos -—-



pertenecicntes al 2350 y 23811 lo hzce en una cantidad menor
que las fluctuaciones estadisticas de recuento en lo que se

refiere al 23811, bastante alejado de 61 en energia,
Asf se tendré:
All=234 = all-234

AU=235 =(al-235 - KjalU-234 - Koal=236)/0,826

(4.5)
AU-236 = al-236 - K3alU-234 - K4al-235

AU-238 = aJ-238 - K5all-235 ~ Kqal-234

El pico perteneciente al 220U se vé afectado también por im
pulsos pertenecientes al 235U por dos razoness a) estar -
my préximas sus energia ( - 100 keV), b) porque al ser el
235U un nfdcleo impar de complicada estructura fina, existe
un porcentaje importante de lineas que caen deniro de los 11

236

mites tomados para determinacién del arem del pioo U, —

que al ser muy pequefio estari fuertemente interferido.

Con estas premisas, las eocuaciones (4.2) se pueden es-
cribir:

PU=234  TU=234 alU-234.0,826
PU-235 =~ TU-235 all-235 - KjalU-234 - Kpal-236

PU-234 _ TU-234 all-234. 0,826 (4.6)
PU-236  TU-236  all-236 - K3al-234 = K4al-235

PU-234 _ TU-234 all-234,0,826

PU-238 TU-2 38 all-238 - KpalU-235 - K78U-2 4

L1l




Llamando s

F5 = Kjal = 234 ¢ KpalU-236
Fg = Kgal - 235 ¢+ KqaU-234

y sustituyendo los periodos de semidesintegracién por sus
valores s TU-234 = 2,47x107, TU=236 = 2,39x10 7, TU-235 = -
7,11108, y TU=238 . 4,51x109, las expresiones (4.6) se con

vierten engs

FU-234 | o,873x1074 ¢ O0-234

PU-235 al-235 - 75

PU-2 alj-2

g 1,033x1072 4 34 ( 4.8)

PU-236 all-236 - Fg

PU-234 all-234

= 5,477x1072 x
PU-238 all-238 - Fg

De las cuales se pueden obtener

Fs = alU-235 - 2,873x1074 x aU-234xPu-235/PU-234

Fg = al-236 - 1,033x1072 x all-234xPU-236/PU~234 (4.9)

Fg = all-238 - 5,477x10~2 x all-234xPU~238/PU-234



¥ con las gue se calculan las F; a partir de los porcentajes
comocidos de los patrones y las areas integradas en los egs—
pectros de ellos reclizados. Los valores asl obienidos permi

ten ajustar las ecuaciones (4.7) y obtener las diferentes Kj.

3ele1e= Método de ajuste de las ecuaciones de los fondos.-

Las ecuaciones (4.7) son del tipo y = bx + az (ecuacién
que representa una familia de rectas cortande por diferentes

planos el eje z o el x.

Se ha seguido para el ajuste de estas ecuaciones un mé-
todo d- mfnimos cuadrados dando un peso estadfstico a la va~
riable dependiente (@nica sujeta a error) Wi . Se oonsidera,
por tznto, que el mejor ajuste de las ecuaciones es aquel cu

yo valor de las constantes b y a haven minima la expresifns
Wi (31 = bxy - azg)?

derivando respesto a b y a para hallar éste minimo, e

igualando las derivadas a cero, se obtiens

23 Wy (yy~-txy~azj) x5y =0
(4,10)

2 Wy (yi-bxi-azi) zy = 0

que proporciona el sistema de dos ecuaciones s



2 —_ —_— .
b zw1x1 +a 2 Wixszy = > Wiyyxy
— — 2’ e
b2 Wixiz; + apWiz, = 2 Wiy,zg
que resuelto, d4 los valores para b y a:s

- — 2
b o ZWiYiL 20 Wiaj -2Wiyszi2 Wizgxy

- 2=, 2 —

— - 2 =
2 Wiyszy 2 Wixy =2Wiyixio Vgzmix;

a s

—_ 2 2 —
SHgxy S Wizy - (2Wyx;z4)2

El pesc se ha hecho inverso a la varianza en y, es de—

cir, Ni = 1/S§i .

Para calocular la varianze en el valor de y , se aplica

la ley de propagacifén de errores independientes
S% - > 9y . Sii
—\ 0%
a las ecuaciones (4.9), que generalizéndolas en

F; = a; = Cal = 234Pi/PU-234 permite obteners

2
Fs; 2
9_1 = 1 3 Sa = aj (por ser una distribusién asimila
03 ble a una gussiana)

2 2
(gF 4 - 02(_21_) s SAU-234 = aU-234 (id)
all-2 PU-234

| (4.11)

(4.12)



2 2

9% \ | 2 anou) 2, - sB
dp; PU-234 1
2 all234.P °

F =C34e¥ 3
afi |\ | c2( i ) s sPU-234 = SPU-234

O Pu~234 PU~234.PU-234
Luego s

2 2

NSV -Gy ML PO - SN s?u—2342 (4.13)

i PU-2342\ aU-234 P, PU-234

Bn esta expresifn, con la expoedfn de Spj ¥y Spr-234,
todas las demés magnitudes son medibles en el espectro o cons

tantes tabuladas.

SPj SPy-234 son lu. desviaciones tipicas correspondien—
tes a 1z dete:.ninacibn del contenido de cada isétopo en los -
diversos patrones utilizados., Como la preparacién de estos se
realiza por mezcla ie dos soluciones preparadas por pesada y
posterior dilucibn, el error mayor debe estar en la diluoibn

¥y pipetado y se puede estimar en un 1%. con lo qua s

s
i =234

y de aqui que 3

Sgi- a3 ¢ (C.

2

P -4
) cal=234.(1 ¢ 2,107 %, aU-234 (4.14)

PU-234



y por tanto

i = A s ! =— (4.15)

P, :

PU-234

seri el peso que nay cue dar a cada valor de F (y, en lag =

ecuaciones generalizadas) (4.12).

Con las igualdades (4.15) ¥ (4412) se calculan las Ky de
las expresiones (4.7) lo qu- nermite conocer las dif:rentes
F; ne>esarias para®terminar las tres relaciones entre por—
centajes r-presentadas por las ecuaciones (4.8) y que con 1la
condicién PU=-34 ¢ PU-235 ¢+ PU-236 + PU238 = 100 hace deter—
minado e! sistema que puede ser resuelto para determinar los

cuairo porcentajes,

“n ¢l apéndice I se d& el diagrama de flujo y el progra
ma, realizado en lenguaje "BASIC-PLUS" para efectuar estos -

cllculos y con el que se ha trabajado.

Jece= Resultados obtenidose-—

Se hanintegrado las areas de los cuatro picos de todos
los espectros realizados ce los patrones UE=1 a UE-1T y re-—
lacionados en la tabla VII, sumando los impulsos acumulados
en un intervalo de 14 canales por pico (8 antes del méximo,

el de éste y 5 después, como ya se indic6 en el parrafo 2.3)



- V] -

lo que equivale a unos 150 keV d¢ energfas. En la tabla VIII
se hanlistado los valores obtenidos. Con estos valores y los
correspondientes a los respectivos contenides isotépicos (tg
bla VII) se han determinado las constantes K; con ayuda de -
las ecuaciones (4.12) y 4.15), con lo que las expresiones -

(4.7) quedan ocomo sigue s

Ps = 1,05.1073,aU-234 4 1,087.107, .26
Fg = 4,07.10" 1 ,aU=235 ¢ 2,508.10‘3.an-234 ( 4.16 )
Fg = 3,83.102,a-235 ¢ 2,277.10 2. all-234

Ecuaciones que permiten calcular los fondos de interfe-
rencias a partir de la, areas de los picos siguientes al in-

terferido.



TABLA VIII

Areas de los picos 234U, 235U, 236U y 238U en los espectros -
patrones |
¥restra Areas, en N® total de impulsos
2y 2y 2y 238,
UE~1 12937 533 357 2.406
UE~2 27.900 867 609 2,528
UE~3 24.852 913 811 2.357
UE-4 45.267 1.258 868 20493
UE~5 35.364 1,366 736 24300
UE~6 59.597  1.520 1.078 2. 340
UE-T 45.07T1 14743 964 2.135
UE~8 584043 16531 968 1. 795
UE=9 54908 2,018 1,100 2,316
UE-10 86,680 2,346 14460 2.267
UE-11 68,768  2.489 1.683 2,366
UE-12 142,289 4,547 2.706 3.585
UE-13 T4.516 2,596 1. 662 2.075
UE=14 121,797  3.428 1.485 2,262
UE-15 960343  3.694 2.134 2.384
UE-16 141.177 3.786 24100 2.298
UE~1T T2.796 2.724 1.522 1,510

En la tabla IX se han relacionado los fondos de interfe-—

rencia de cada pico calculados a partir de las ecuaciones (4.9)



juntamente con los obtenidos a partir de las ecuaciones ajusta
das por minimos ocuadrados (4.16). Los porcentajes de desviacih
medios de estos ajustes, que han sido calculados con arreglo a

la expresién

D°7c=z: \/z(FZ‘*Z;) 2 100 (4.17)
1 D=

TABLA IX

Fondos de interferencia, Fc, Fg ¥ Fg, culoulados de los espeo~
tros y a partir de las ecuaciones (4.16) ajustadas.

Muestra FS F6 Fg
Galc, Ajus.m.c. Calce Ajus.m.ce. Calce Ajus.meCe
UE~1 76 52 284 250 25 50
UE-2 138 95 536 423 114 97
UE-3 60 114 687 434 47 92
UE-4 101 142 762 626 184 151
UE-5 165 117 567 645 149 133
UE=6 10 180 946 769 228 194
UE=T 223 152 754 823 134 169
UE-8 66 166 843 769 141 191
UE-9 169 177 846 960 181 202
UE-10 165 250 1276 1173 220 287
UE-11 179 255 1368 1186 248 252
UE-12 977 443 2409 2209 884 498
UE-13 98 259 1324 1244 199 269
UE-14 379 289 1235 1702 355 409
UE-15 470 333 1700 1746 359 361
UE-16 257 376 1812 1896 439 467

UE=-1T 290 242 1195 1292 21 270




rosultan sers DFg = 5 % , IF, = 17 % y DFg = 45 % que
estan en buena aproximacién con los valores que se obtendrian

aplicando la desviacién tebrica de la desviacién tipica (4.14),
¥ que afectan al area del pico interferido en el mismo orden -
de magnitud que la fluctuacibn estadistica debida a la misma -

area del pioco.

Una vez conocidos los fondogs de interferencia se calculan
las relaciones de porcentajes (4.2) y con ellos los contenidos
isotépicos. En 1=z tabla X se muestran los resultados obtenidos
aplicendo este método a tres muestras. La: dos primeras, UE=4
y UH-11, obtenidas a partir de patrones y la tercera, SM=2, —
una mustra problema, tarbién analizada por espectrometria de -
misas,

Igualmente se han aplicado los métodos d:scritos en II, =
pairrafo 3.2 de descomposicibén de espectros por é;eas y por mi-
nimos cuadrados con patrén interno, a dos muestras problema, -
analizadas paralelamente por espectrometria de masas. Como ya
se indic6, el pico tomado como patrén ha sido el correspondien
te al 234U por ser el de menor error estadistico dado que es =
el que tiene mayor area. Los resultados obtenidos se muestran

en la tabla XI,

Tanto las determinaciones resefiadas en la tabla X como en
la XI son la media de cinco medidas con cuatro horas de recuen
to cada una y el error que se d4 con los resultados es la des-

viacién tipica de la media, es decirs



n(n - 1)

-2
D = \/:-—i-:- Xi=X) ( 4.18 )

4.4.,~ Discusibn de resultados.-

Los resultados obtenidos demuestran que la espectrome-
tria alfa con semiconductores es una técnica que se presen-
ta como un interesante comnlemento o sustituto de la espec~
trometria de masas ¢n la determinacién de la rigqueza isot6-
pica én uranio, Tanto la exactitud como la precisién alcan-
zada con los tres métodos de anélisis de epectros alfa rese
riados es buena y lo mfsmo se puede afirmar de la reproducti

bilidad,

El método basado en el cllculo de colas y fondos de in
terferencia con ayuda de patrones de riqueza isot6pica oono
cida, qué en principio parecia ser el mis adecuado, no d4,
precisamente, los mejores resultados, sobre todo en lo que
se refiere al contenido en 236U, que es el pico m&s interfe
rido y de menor tamaho. Esto se debe a que los patrones ele
gidos deben ser de composiciénes pzrecidas a la de las fuen

tes problema.

Por otra parte, aunque, como ya se comprobé en un tra-
bajo anterior, (14) el espesor de las fuentes alfa no afeo-
ta grandemente al porcentaje de cola ni a los fondos de in-

terferencia (entre 20 y 60 ug/om2), si lo hace el grado de



pulido de superficie del soporte de las fuenites y este inoon
veniente hay que itenerlo muy en cuenta por ser una causa im-

nortante de error,

Istos inconveniemtes no los presentan los métodos de =
descomposicién de espectros con patrén interno y, lo mismo -
que se obtuvieron mejores resultados en el cllculo de las in
tensidades de las lineas del 255U y del 238Pu (tabla II) con
el método de minimos cuadrados que con el de comparacién de
arcas, aqui se han repetido los resultados y es el que mayor
exactitud ha dado y el que ha proporcionado los mejores valo

res para el contenido del 236

U cuyo pico aparece siempre muy
enmas carado por los del 235U Yy 234U. Gsto viene a demostrar

1= suposioién hecha anteriormente (pArrafo 1) de que 1: fore
ma de los cuatrc ©picos es prlcticamente la misma . itrabajan
do con resoluciones de unos 100 keV de anchura de pico, a pe

sar de la complicada estructura fina del 23511.



l ADBLA A

Composici6én isotbépica de muestiras, en &tomos por ciento, por el

método de comparacién con patrones.

Composicién Composicibn
Muestra Is6topo Observaciones
tebrica. experimental
UE~4 234y 0,0979 0,097540,0008  Composioidn
n 235U 8,713 8,9”’15 tedrica cal—
" 236U 0,0221 0,03940,014 culada a par-
" 238U 91,163 90,9140, 14 tir de patrones.
UE~11 234y 0,1469 0,15340,0013
" 235y 17,173 17,9340,27 Id.
n 236y 0,065 0,048540,016
: 238y 82,611 81,8740,27
SM-2 234y 0,12140,002  0,11440,0008  Composicién
" 235U 13,4240,006  19,0140,2 tebrica ob-
" 236y 0,12840,001  0,096440,015  tenida por es-
' > pectrometria
: 38y 81,340,4 80,7740,2 lo masas.




TABLA XI

Composicién isotépica de dos muestiras, en &tomos por ciento,

por los m&todos de comparacién de areas, minimos cuadrados y

espectrometria de masas.

Muestra Isétopo Areas M. Cuadrados Esp. de masas
-3 234, 0,14540,008 0,10440,0006 0,12140,001
" 235y 18,9340, 4 16,8140,56 17,9740, 06

" 236, 0,83440,06 0,54840,01 0,56740,003

" 238 80,0940, 5 82,5340,55 81,340,4
sw-4 3%y 0,05740,001 0,04840,0004 0,053£0,002

" 235y 6,6340,15 6,9740,05 6,9910,03

" 2365 0,39840,01 0,31940,005 0,31040,003

. 238 92,9240,15 92 ,6640,056 92,6540,6




V. = DETERMINACION DE ISOTOPOS DE PLUTONIO Y AMERICIO -~ 241




V.-DETERMINACION DE ISOTOPOS DE PLUTONIO Y AMERICIO - 241

1= INTRODUCCION, -

En el presente capitulo se describe las experiencias rea
lizadas con objeto de determinar la riqueza en distintos isé-
topos emisores alfa de muestrag de plutonio, la cual es inte~
resante'conocer tanto en el campo del tratamiento de combus-
tibles irradiados como en el de la Fisica Sanitaria y Radio—

quimica.

En general, estos anflisis isot6picos, se realizan por -
espectrom:tria de masas; sin embargo, ocomo ya se indicé ante~
riormente, este tipo es costoso y si a esto se afnade la peli-
grosidad sue llev.a consigo la manipulacifn de cualquier com—
puesto de plutonio, el recinto debidamente acondicionado don-
de debe instalarse es de gran complejidad y, por tanto, prohi
bitivo para una gran parte de laboratorios de an4lisis. Por -
ello se ha intentado llegar a desarrollar algdn método basado
en la espectromeirfa alfa con semiconductores, que siendo re-—

lativamente sencillo, salve estas difiocultades.

Como describe Seaborg (60), duyrante la operacifén de un -
reactor cuyo combustible es uranio, se forma ?39Pu en cantida
des directamente proporcionales al flujo de neutrones; juhta-
mente con &1 se producen otros isétopos, aunque en proporcio-

[ 4 .
nes aue varlan, aproximadamente, con el cuadrado o mayor po-



tenciz de la irradiaci6én neutrénica total,

La sucesiva captura de neutrones por el 239Pu lle=va a

241?\1,242?11 y 243Pu. Por consiguien

lz formacifn de 24'OPv.,
te el plutonio resultante tiene una composicién isot6pica
que depende de su nivel de irradiacién.

38 -

#1 isétopo 23%y se forma asf mismo con el 27pu duran

te la operacifbn por una interesante serie de reacciones e,

236

igualmente, se explica la presente de Pu, como se veri -

en el capitulo siguiente,

D+ todas formas los dinicos is6topos jue por un método
radiométrico se pueden detectar f4cilmente, discriminéndolos
del fondo, en un plutonio obtenido a partir de combustibles
quemados normalmente, por existir en cantidaties apreciables
son g 238?11, 239?0., 240Puy 24"Pu.. Este dltimo es un emisor
vete, uero en su desintegracién, con un perfodo de 13 arios,
produce 2[‘HA.m, emisor alfa, gue se formari después del pro
ceso le separacibn del plutonio de los dem&s elementos que

lo acompanan y que su determinacién puedeservir para calcu-

lar el contenido del nucleido padre del que procede,

“n resumen, los nucleidos que se intenta determinar =
con los métodos que se .escriben end »rese:te capitulo soni
i i p
"38Pu, 239?11, 240?!1 y ZMAm; todos ellos emisores de parti-
culas aifa cuyas energias de la: lineas m&s intensas y pe=-

riodos de semidesintegracién se dan en la tabla XII,



En la bibliografia se encuentran algunos trabajos que
pretenden resolver el problema por métodos radioquimicos,
bien empleando emulsiones nucleares (61), 0 bien mediante
la. medida de rayos X producidos por la‘conwersién interna
de los distintos is6topos de plutonio (62), (66), (64), -
(65). Sin embargo, la espectrometria alfa por anilisis de
2ltura de impulsos ha sido poco empleada, ya que al ser =
las energias de las particulas alfa emitidas por el 239Pu
Yy 240Pu my préximas, é igualmente las energias de las emi
tidas por el 2%y y 24'an, no resulta f4cil discriminarlas
con un espectrémetro convencional y se hace neoesario recu
rrir a medidas auxiliares para tener datos suficientes con
los que resolver el problema., Watanabe et al. (66) han -~
ideado un método que combina la espectrometrfa alfa y la -
espectrometria gamma para determinar, aproximadamente, los
porcentajes de 238Pu, 239Pu, 240Pu y 241Am, aunque los re~
sultados que obtienen no se pueden considerar demasiado -

aproximados a los obtenidos por espectrometria de masas,

Con un espectrdmetro alfa a semiconductor de muy bue—
na calidad se pueden obtener resoluciones mejores que 12 =
keV, que aunque no son suficientes para resolver adecuada=~
mente los picos pertenecientes al 239Pu de los del 240Pu y
lo mismo los nicos del 238Pu de los del 241Pu, si se sigue
el método descrito en II phrrafo 3.2 de descomposiocién de

espectros por minimos cuadrados con patrén interno monoenérgico



TABLA XII

Energifas, intensidades de lineas alfa y periodos de semide-

238

sintegracifén de los nucleidos Pu, 239Pu, 24°Pu y 241Am

Mcleido, Energia Intensidad Referencia Periodo
1inea X MeV % afios
230y (67) 86,41
0 54988 T
43 594559 29
3%y (33) 24.360
Y 591557 73,3
13 59143 15,1
3 5,105 11,5
<40p, (68) 6,760
0 591677 75,3
a4 5,1233 24,7
4 (34) 458
0 59545 0,3
32 59513 0,1
59 5,486 86,0
102 59443 12,7
156 5,389 1,3
210

de Po y corrimiento de picos por fracciones de canal, se



consiguen aceptables r«sultados en la determinaciémn de estos
nucleidos. No obstante, y como ya se indicé, los cllculos =
son ehormemente largos y es necesaria la ayuda de un computa
dor de zra. capacidad y rapidez de célculo para poder llevar
lo:z a cabo, Por otra parte, no siempre es posible alcanzar =
resoluciones mejores de unos 20 keV y esto utilizando detec-
tores con superficies activas de unos pocos mm2 que hacen las
medidas muy largas y engorrosas. &5s por ello, que, paralela-
mcnte a este procedimiento de descomposicifn de espectros ya
deccrito, e .z desarrollado otro en el que no hace falta -
trabajar ﬁon resoluciones altas, pero en el que es necesario
una medida auxiliar de la actividad absoluta de la muestra a

ensayar.

=1 procedimiento resulta simple y se llegan a obtener -
huenos resultacos con medidas cuidadosas de la concentracién

de nlutonio total y activi:ad <ie la muestra.

‘o o= FPundamento tebrico del método.-

de ha visto en II, pdrrafo 3.1 que en un espectro de -
lineas 21fa en funcibn : la energia, la relacifén entre los
cont~nidos de dos emisores, en 4tomos por ciento, viene dada

por 3

5o he sy ( 5.1)

P, T, 34



en donde Ty y T, son los respectivos perfodos de semidesin-
tegracibn y iAli y ZAQ:. las sumas de las areas de los -
picos dei espectiro de cada uno de los dos nucleidos, si emi

ten particulas alfa con mé&s de una energfa.

Bstu expresifn es de aplicacién inmediata solo en el =
caso de que los picos de uno de los nucleidos no se solapen
con los del otro, ro ocurriendc lo mismo cuando dichos pi——
cos no queden completamente resueltos, como en el caso obje

to de estudio.

Sin embargo, si se conoce la actividad especifica abso
luta ce la solucibn que contiene los emisores alfa que se -
van a determinar e, igualmente, si se conoce la relacién Ry

que existe entre las areas del nico que corresponde a las -

4

partfculas alfa emitidas por el 239, + 2405, y el area del

238 24

pico correspondiente al Pu + 1Am ¥y la relacién R, en—

tre las dos mismas areas equivalentes de una muestira en la

41

que se ha separado previamente el 2 Am, en especiros en -

los que no estén resueltas las lfneas de las dos parejas de

nucleidos, se puede deducir que los porcentajes en &tomos -

por ciento con respecto a los emisores alfa de 238?11 y 2414n

en la muestra sons ( 5.2 )
1OOQ-A.OURI

PPu-238

RZ(R1 + 1) AEPu-238 ¢ Zc(R2_R1)AEPu—Z}B/AEAm—241

100.Ac. (R,-R,)
PAm-241 et

(5.3
RQ(R1 + 1)AEAM=241 + Kc(az-n1) )



en las que, Ao es la actividad especifica absoluta del pluto

nio a determinar, en des/mn-4tomo gramo.

AFPu~238, 1la actividad especifica del Pu-238

AR Am-241, la actividad especifica del Am-241
ambas en las mismas unidades que ZXo.

Una vez obtenidos estos porcentajes es fAcil determinar
los del 239Pu y 24olh, relacionéndolos con los anteriores -
por medio de la expresiém (5.1) y planteando el sistema de -
cuatro ecuaciones siguiente, en el que, el pico correspondien

te al 239Pu + 240Pu se ha normalizado a 100

PPu~239 244,360 x 239 x APu=-239

— ———— ca b 3

PPu-238 89 x 238 x APu-238

PPu=2 . 6.760 x 240 x APu=-2340

PPu-238 89 x 238 x APu-238

APu-239 ¢ APu-240 = 100

PPu~239 ¢+ PPu~240 = 100 - (PPu~-238 4+ PAm~241)

donde los valores desconocidos son PPu-239, PPu-240, APu-239

¥ APu-240,

Resuelto este sistema se obtiene s



PPu~239 = 1,386 (100-PAm-241) = PPu238(T6,6R; + 1) (5.4)

PPu-240 = 0,386 PPu-238(274,86By + 1) - (100-PAm-241) (5.5)

En el planteamiento de estas ecuaciones no se ha teni

41

do en cuenta el peso del 2 Pu en la muestra por ser un -
emisor beta, y el error que esto introduce siempre serf pe
quefio dado los bajos contenidos de éste isétopo que suelen
existir en las muestras normales de plutonio. De todas for
mas, en el caso de que lo hubiera en mayor cantidad, se pue

de corregir aplicando las ecuaciones de la desintegracién,

previamente conocido el crecimiento cel 241Am.

La medida de la actividad absoluta de la solucién pro
blema siempre resulta,una operacién larga y delicada, si -
se quiere obtener una buena precisién y exactitud, por lo
que cuandec hay que realizar numerosas determinaciones de -
distintas muestras, el tiempo necesario se alarga conside-
rablemente. Es por esto por lo que se ha ensayado eliminar

la, sustituyéndola por otra medida de menos complejidad.

El procedimiento seguido consiste en medir la rela —
cibn Ry entre las areas dalvpico correspondiente al 239Pu*
240Pu y el pico de 238Pu + 241Am de un nuevo espectro rea-
lizado con una muestra del problema a la que se ha ariadido
una determinada can:iidad de una solucién patrén de 238Pu,

de actividad ex&ctamente conocida,



Llamando I al nfimero de desintegraciones por mimuto de

238Pu ariadidos por mililitro de solucién problema, se puede

deducir que la actividad dc esta solucién en des./mn.ml ess

e = m3(Rl t ) ( 5.6)

R, - R

y <e aguil obtener s

100IR, R, (5.7)

PPu-238 =
cn2(al-a3)mpu-2 38f1R3(Rz-Rl)AEPu-238/AEAm-241

1oom3 (RZ—RI)

PAm-241 =

CR, (R =R,) AEAD—2414 IR, (R,=Ry (5.8)

donde C es la concentracifn de plutonio total en la solu—
cibn problema, previamente dterminada como se indicar§ en

la parte experimental, en &tomos gramo/ml.

La introduocifén de esta modificacifm del método, afia~
diendo un patrén calibrado de 238Pu, aporta grandes venta~
jas, pués no solamente ahorra la déterminacién de la acti-
vidad absoluta de cada solucibn a analizar, sino que permi
te ‘rabajar con muestras no cuantitativas, ya que, con la
excepcién de C e I, todas las magnitudes que intervienen
en las expresiones (5.6), {(5%7) ¥ (5¢8), o son cbn-sstantos

tabuladas o son relaciones, lo que hace que se puedan pre



parar las muestiras espectrogrificas atenliendo solamente a su

calidad sin preocuparse de que el depésito sea total.

En el apéndioce II se expone la deduccién completa de -

las expresiones (5.2) a (5.8)

2.~ PARTE EXPERIMENTAL,-

2.1e= Zquipos empleados.-

EspectrSémetro alfas Se han utilizado dos espectrémetros

alfa diferentes segfin el método utilizado en la determinacio-
nes, Los espectros obitenidos con baja resolucién se han reali
zado con un detector ORTEC, modelo SBCJ 200-300, de unos 40 -
keV de resolucién tebrica y de 200 mm? de superfioie activa,

con una cadena electrénica de preamplificador-amplificador, -
también ORTEC, modelo 101-201 y un analizador de altura de im

pulsos de 400 canales, INTERTECHNIC, modelo SA 40.

Para la obtencién de espectros con alta resolucién, nece
sarios para la aplicacién del método de descomposicibn de es-
pectros por minimos cuadrados, se ha utiligado un espectréme-
tro anflogo al descrito en IV, pirrafo 2.2, con la sola excep

cién, de que el detector aqui empleado ha sido un ORTEC de -

25 ml de superficie activa y 15 keV de resolucién, modelo -

BE-013-025+100,

Contador proporcional s Las actividades absolutas alfa -



han sido determinadas a partir de las medidas realizadas en
un contador proporcional de flujo de argfn-metano, sin ven-

tana, PHILIPS, de geometria 27f.

2e2.= Preparaciébn de muestras.-

Las muestrag utilizadas para la determinacién de activi-
Jades absolutas han sido pr paradas por evaporacién de la so-
lucién de plutonio sobre soportes de platino y posterior cal-
cinacifn. La solucifn estaba en medio &4cido, libre de uranio
y d:«. productos de fisién para eliminar los errores de recuen-

to.

La muesiras empleadas en la obtencifn de los distintos -
espectros alfa, se obtuvieron por el método descrito en el ca
pitulo III de electrodeposicién sobre discos de acero refrao-
tario pulido, -en medioeloruro o nitrato aménico y &nodo gira~

torio.

2¢3e= Separacifn del Am=241.-

La sparacién del americio de la solucién de plutonio se
ha realizado por cambio if6nico siguiendo el método descrito -
por Buchanan y Faris (49), consistente en retener el plutonio
en una resina aniénioa Dowex 1-X8 en medio Acido nitrico 7 N

Y posterior elucifn con la mezcla HN'O3 0,1 N - HF 0,01 N,



2ede~ Medidas realizadas.-

2e4.1.~ Determinacién de la concentracién de plutonio.-

Para la detgrminacion de la concentracién de plutonio
total en las soluciones problemas, se deben seguir métodos
cuyos resultados no dependan del peso atémico de la mezcla
isotépica a ensayar, es decir, que el emsultado obtenido sea
proporcional al ndmero de Atomos de plutonio y no al peso =
de los mismos; por ello se ha utilizado la oculombimetria -

(69) y la espectrofotometria con arsenazo I y III (70), (71)

2e4e2+= Determinacifn de la actividad alfa.-

Series de diez muestiras preparadas por evaporacién de
alicuotas de la solucibn original de plutonio, se midieron
en el oontador proporcional a distintos niveles de discri-
minaci6én, dindose ocomo éctividad més probable, la resultan~
te de extrapolar a nivel de discriminacién cero, la parte =
plana de la curva obtenida representando el ndmero de impul
sos contados por unided de tiempo frente a niveles de discri
minacién en voltios., El valor asi obtenido fué corregido del
efecto de retrodispersién de las particulas alfa sobre el so
porte de platino en un 4 %$; valor que se obtiens al aplicar

las formulas deducidas por Crawford (36) para soportes de di



¢ho metal.

2e4¢3e= Espectros realizados.-

Se han obtenidos dos tipos de espectros alfa de las dife
rentes muestras ersayadas: Con pobre resolucién (As40 keV) -
utilizados en la aplicacibn del método gque combina la medida
de la actividad especifica con la espectrometria, y con alta
resolucién ( mejor de 20 keV ) necesarios en los métodos de =

21oPo. Los espectros rea

descomposicibn con patrén interno de
lizados con resoluciones peores que 40 keV, lo hansido a par-
tir de murstras preparadas por evaporacién y posterior calci-
nacién sobre soportes de platino, de soluciones de plutonio -
original problema; de soluciones del mismo a las que previa—

mente se las hablia eliminado el 241

Am y de soluciones a las
que se las afadié una cantidad ex&ctamente conocida de 238Pu.
En la figura 17 se representan dos espectros superpuestos, ca
racteristicos, obtenidos a partir de dos muestras de una mis-

241

ma solucibn de plutonio, pero eliminado el Am de una de -~

ellase

La figura 18 representa el espectro de una muestra de
plutonio prep:rada por electrolisis sobre acero refractario a
cuyo electrolito se le agregé una determinada cantidad de =
210

Po como patrén interno., La resolucibén efectiva es de 14,5

keV,
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FIG. 17. — ESPECTROS ALFA DE PLUTONIO.
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3e.= DISCUSION DE RZSULTADOS,=-

3o1e= Método espectroméirico combinado ocon la medida de la

actividad especifica.-

Este método se ha aplicado a tres muestiras de proceden
cias distintass Una de plutonio suministrado por el Commis—
sariat a 1l'Energie Atomique de Franciaj otra soluciém prera
rado a partir de nitrato de plutonio de procedcncia U.S.A,
(National Bureau of Stardars) y otra obtenida de algunos =
restos contaminados de plutonio como consecuencia del acci-

dente ocurrido en Paldmares en Enero de 1.966,

Tanto la oomposicifn isot6pica de esta dltima muestira
como de la primera eran desconocidas, m%;stras que la de =
procedencia U,S.A. se coﬁocia, aproximadamente, por el cer—
tificado que acompafiaba el envio, siendo de unos 7,7 % en =

240.

peso para el Pu.

Las dos primeras muestras se determinaron midiendo di-
réctamente su actividad espedfica; no asf la tercera que se
determind oon patrén de 2%Pu de actividad oonocida, apli—

cando las ecuaciones (5.8) y (5.9).

En la tabla XIII se dan los resultados obtenidos para
las muestras C.E.A. y U.S.A, juntamente oon las relaciones

entre picos Rl y 32 Y las actividades espeoificas deter—



minadas,

TABLA XIII

Resumen de resultados obtenidos en las determinaciones isotépiocas -

de Pu, de procedencia C.E.A. y U.S.A. y mezcla de ambos,

Actividad
Muestra R R especifica 238Pu 239Pu 240Pu 241Am

dpm/pg

Pu (CsZ.h.) 21,33 51,30 168,300 0,00886 92,97 6,93 0,0612
Pu (U.S.A.) 13,31 37,16 173.830 0,0116 92,67 7,18 0,108
Pu (mezcla) 16,08 44,53 170,000 0,009 93,16 6,72 0,088

Ids valores

tebricos - - 171.114 0,01 92,82 7,058 0,0851

Al no conocerse las composiciones de ambas muestras etictamen-
te y con objeto de, al menos, pocer comprobar la reproductibilidad
del método, se preparé una muestra media partiendo de las dos solu-~
ciones y se determind en ella la riqueza isoiépica por el mismo pro
cedimiento, Los resultados también se muestran en la tabla XIII jun
tamente con los valores tebricos de la muesira media calculados con

los porcentajes de los otros dos como base.

Puede comprobarse que la desviacibn de los valores obtenidos -



vara la muestra media es de un 4% nvara 318:138“1. 0.4%en
para la muesira media es de un 4% para el ’ 014%011
el 23%u, 4,84 para el *%pu y 3,49 para e1 2*'am. Esto

238

Puy241

haos que 80lo en los porcentajes de Am, que son
los m&s desiguales, en las dos muestras originales mezcla~
das, den valores intermedios, mientras que en los de 239Pu
y 24OPu, afn no estando afectados de una gran desviacidn,

el resultado no es el intermedio como cabria esperar,

La tercera muestra, procedente de Palomares, se anali
z8, como se ha indicado, por el mismo método, péro la acti
vidad especifica se dedujo a partir de un tercer espectro
realizado con una mestra a la que se le agregd una activi
iad ex&ctamente conocida, por ml de solucién, de una solu=-

238Pu. En la tabla XIV se d4 el resultado -

cibn patrén de
obtenido como media de cinco Jeterminaciones y las respec—

tivas desviaciones tipicas, calculadas con la expresidn:

S s Z(é :i-lz
n(n - 1)




TABLA XIV
Composicién isotépica de la muestra de Palomares, en -
&tomos por ciento, por el método de actividad especifica cal
culada con un patrén interno de 238Pu.

Contenido
Mucleido ¢ &tomos Desviacién tipica
239y 9,2 0,85
240p,, 3,65 0,62
238p, 0,009 0,0012
241 o 0,113 0,005

Observando las expresiones (5.2) a (5.6) se puede ver =
que, de las magnitudes que en ellas intervienen, si se excep

238?& 24

tdian las actividades especificas del 1Am, que por -
estar tomados sus valores de la bibliograffa, lo dnico que =
pueden i.troducir son errores sisteméticos, el error aleato-
rio mayor que se puede cometer es el debido a la determina-——
cibn de la actividad especifica del plutonio problema con la
psterior dilucién de la solucién para preparar muestras ade-—
cuadas para el recuento alfa, ya que en el cilculo de R1 y -
R2 solo intervienen los cocientes de las Areas de los picos

de los espectros y dado que para ellos la desviacibén tipica

es la raiz cuadrada del nimero de im-ulsos (capitulo VII), -

siempre seri posible realizar espectros que, o bien por ser

de muestras muy activas, o bien por prolongar el tiempo de -

medida, tengan los picos con un minimo error estadistico. ~



Entoncey puede comprobarse, con solo tener en cuenta la ley

de propagacién de errores independientes

IR

que el error en el cilculo de los porcentzjes del
241

238, o _

Am es del mismo orden, en valor relativo, que el cometi-
do en 1l determinacién de la actividad especifica. Sin em—

bargo, cste error afecta al cAlculo de los contenidos en -

240 239

Pu y Pu de diferente forma, pués se propaga como un -

error absoluto y esto Hace que el ndmero obtenido de menor

garantia sea el correspondiente al tanto por ciento de 240Pu

que suele ser al-rededor de la décima parte del 239Pu en un

combustible miclear normalmente quemado.

-n la tabla XV se ha detallado el error que se comete

40

ria en el cllculo de los contenidos de 239Pu y 2 Pu cuando

1l medida de la actividad especifica va afectada de un error

relativo comprendido entre ¢ 10% para un oaso ideal de un

2385y = 0,05 % 23%u = 92,254,

plutonio con un contenido de
4%y = 7,6 % 7 *4'am = 0,14,

Puede observarse en ssta table que el error absoluto -
del porcentaje, tanto en 239Pu como en 240Pu. Viene a ser -
numéricamente la mitad del error relativo cometido en la de
terminacién de la actividad especifica de la muestra, del -

240

mismo signo para el error en el Pu y de signo contrario

vara el del 239Pu.



TABLA XV

Errores absolutos en el célculo de 239Pu Yy 24°Pu en funcién

del error relativo de la actividad especifica,

Error relativo Error en 239Pu Error en 24°Pu
en AC, % Absoluto Relativo % Absoluto Relativo%
+ 10% - 4,60 - 4,98 ¢+ 4,48 4 58,9
- 10 % + 4,67 + 5,06 - 4,65 = 61,0
+ 5% - 2,28 - 2,47  + 2,47 + 32,5
+ 5% + 2,35 + 2,52 =2,35 = 30,9
+ 2% - 0,89 - 0,96 ¢+ 0,89 ¢ 11,7
- 2% + 0,96 + 1,04 - 0,9 = 12,6
+ 1% - 0,43 - 0,47 ¢+ 0,42 ¢+ 5,52
- 1% + 0,45 + 0,50 =-0,44 -5,8

3e2¢= Métodos de descomposicién de espectros con patrén

interno de 2 po,

Los métodos descritos en ¢l capitulo II, phrrafos 3.2 y

3e241. de descomposicién de espectros alfa con patrén inter-

no de 21oPo, que emiten particulas alfa monoenérgéticas de -



5,3045 MeV (34) al ser aplicados a la medida de muestras de
plutonio presentan dificultades inherentes a que al ser las
energias de las lineas que forman la estructura fina de los
is6topos 239Pu y 24%y, e, igualmente las del 23°Pu y 241am,
muy préximas, los picos no quedan resueltos, ni adn en espec
tros obtenidos con resoluciones del orden de 12 keV, lo que
lleva consigo no poder determinar directamente el canal co-
rrespondiente al m&ximo de cada uno de los picos respecti——
vos. Aunque ésta dificultad se ha pretendido subsanarla ha-
ciendo uso de la propiedad de los detectores a semiconductor
que dan una perfecta linearidad entre la aliura de los im=——
pulsos y la energia de las partficulas que los han producido,
dado que el espectro no es continuo al ser registrado en un
analizador multicanal, siempre se tendr4 la incertidumbre -
debida a la anchura de los canales (tanto menor cuanto mejor
sea la definicién) para determinar la posicién de las dife-

rentes lineas,

Lz calibracifn en energias se ha realizado tomando co-

210?0, patrén, y el correspon

mo picos de referencia el del
diente al Olo del 239Pu, de energias 5,3045 y 5,1557 Mev,

respectivamente, por ser é&ste dltimo pico el mas importan~—
te del conjunto formado por todos los de la mezcla isotbpi-
ca 239Pu y 240Pu (cuando &ste est4 en proporciones inferio-

res a un 10%) y, por tanto, conocido el canal de su m&ximo,

Sin embargo, determinado la recta que pasa por éstos -



dos puntos, no coinciden, algunas veoces, con la posicién -

241

del mé&ximo correspondiente al cX59 del Am, de energla

5,486 Mev, (1inea més importante del oconjunto pertenecien-
te al *4'an y 238Pn en las mezclas estudiadas) y ésta dis-

crepancia puede llegar a ser hasta de dos canales,

£n los casos que e@to ocurre es obligado hacer la des-
composicifén de los sspectros en dos pasoss el primero te—
niendo solo en cuentala zona en donde se ewcuentran las 1i-

239 240,

neas pertenecientes al Puy Pn y el segundo para las

correspondientes al 238Pu y el 241Am.

Partiendo de una m:estra de plutonio proporcionada =
por el National Bureau of Standards, patrén calibrado cuyo
contenido isotépico era de 8,65 Atomos de 240Pu y 0,012 =

238

Atomos de Pu por cada 100 &tomos de 239Pu segin el oer-

tificado que la acomparicba, y c.lculado el contenido de -

241 241p. desde la fecha

Am por el crecimiento a partir del
de preparacién a la de medida, como 0,387 &tomos; se han -
obtenido fuentes sobre soportes de platino pulido realiza~
das por electrolisis, en medio NH401, a ouyo electrolito -

se agregé previamente una cantidad de 210?0.

Con estas fuentes se han realizado cinco series de es
pectros en diferentes condiciones que se resefian en la ta-
bla XVI, Los tiempo: de medida para todos los espectros =

han sido de 5.000 :egundos, con lo nue se acumulan por tér



mino medio 105 im-ulsos en el pico patrén, 4404 en el -

area correspondiente & los picos del 239Pu ¥ 1,4 104 en
lo: correspondientes al 240Pu.
TA3LA KVI

Concicionrs de reclizacién de espectros alfa de plutonio

3erie Definicién Hesolucibn Observaciones

BS=1 0,310 c./keV 15,2 xeV 3oporte muestra poco pulido

BS-2 0,3% " 16,6 " Id. pulido espejo

BS-% 0,424 " 16,45 " ide y preamp.124 ORTZC
BS-4 0,426 " 15,82 " id. y corrector de deriva
BS-5 0,362 " 16,5 " id. y amp. ORTEC 450 de

gran estabilidad., Sin co-—
~rector de deriva.

A cada uno ce estos espectros se les han aplicado los
méiodos de descomposicibn inuicados s de &reas y de minimos
cuadrados interviniendo lo: pesos y con ellos se han czlcu
lado el nfimero de #4tomos de QAOPu de lag muestras por cada
100 &tomos d0239Pu. En la tabla XVII se dan los resultados
obtcnidos, asf como la media de cada serie, la desviacifén

tipica de la medida y la de la media.

De la observacibn ae las tablas XVI y XVII se pueden



sacar varias conclusiones importantes.,

En primer lugar, en todas las series de espectros, pue
de comprobarse nue las desviaciones tipica de la media es -
muy superior en los resultados obtenidos por el método de.-
descomposicién por areas cue por el de minimos cuadrados, -
lo <ue nzc- p nsar gue aquel resulta ser un método.muy im——
preciso cuando se trata de determinar picos tan imperfecta—
monte resueltos como én el presente caso, por ello puede ca

lificArsele solo como método semicuantitativo,.

©

%1 método de minimos cuadrados se pr-senta como mucho

més preciso y los r~suitados en todas las series, con las =
excepciones de los espectros BS-2.1, y BS-3.5 (este dltimo

se ha desechado en el célculo de la media y desviacién tipi
ca r:spectiva) se pueden considerar como suficientemente re
producibles, si se tiene en cuenta el ndémero de impulsos -
acumulados en los distintos picos de los espectros (capitu-

lo VII).

Sin embargo, la éxactitud de los resultados, si se com

240Pu de la muestra proble-

paran estos con el contenido de
ma, dadio por el certificado, proporciona unas diferencias -
que pueden correlacionarse con las condiciones dades en la

realizacibn ce cada serie de espectros y reseriadas en la ta
bla XVI, La: seies BS«! y BS~2 dan como valores medios 10,88

y 11,37, respectivamente, es decir, unas diferencias de ¢

2,23 ¥ + 3,18 con respecto al valor 3,65 del patrén. La serie



TABLA XVII

Resultados obtenidos en el cllculo del contenido de 240Pu por los méto
dos de oomparacién de areasy de minimos cuadrados con intervenoién de
pesos. (4tomos por 100 4tomos de 239Pu)

Método areas Método min. cuads.
Espectro 240Pu Desv. tip. 240Pu Desv. tip.
BS=1,1 10,4980 0,364 11,1106 0,31948
BS—=1,2 10,9272 " 10,6725 "
BS-1.3 11,1831 " 11,0971 "
BS=1.4 11,2179 " 11,1007 "
BS=1,5 10,4574 " 10,4152 "
Media 10,3567 0,1628 10,8791 0,14288
BS—2,1 6,9044 1,2422 13,1677 0,77248
BS=2.2 5,7822 " 11,7011 "
BS=2.3 3,5602 " 11,6320 "
BS=2.4 5,1090 " 11,2794 "
BS=2.5 59649 n 11,3415 "
Media 554641 0,5560 11,8243 0,34546
BS=3.1 6,7826 4,4056 7,3553 2,90926
BS-3,2 15,2785 " 13,2088 "
BS-3.3 6,8115 " 753497 "
BS~-3.4 751996 " 7,4689 "
BS=345 2446588 " 22,1296 "
Media 10,1422 1,9703 8,8400 1,45403
BS=4,1 17,2751 0,7755 8,2282 0,43417
BS=-4,2 8,459 " 8,8491 n
BS—-4,3 8,9026 " 9,1228 "
BS=4. 44 3, 7978 " 9,1693 "
BS=4.5 9,3157 " 9,3313 "
Media 8,5501 0,3468 8,9401 0,19417
BS=5.1 4,7699 1,4093 9,0611 0,18568
BS=5.2 4,7181 " 9,3350 "
BS=5.3 6,7049 " 9,3789 "
BS=-5.4 745247 " 9,5009 "
Media 599294 0,7046 95,3190 0,09284

BS-3, por el contrario, si se eliminan los valores 2 y 5 por anémalos,

da un valor menor, 7,39, es decir, una diferencia por defecto de 1,26;



mientras que las series BS-4 y BS~5, con los valores de -——
8,94 y 9,32, las diferencias por exceso son de ¢ 0,29 y ——

0,77, aceptables dada la precisién del método.

Anora biens las dos primeras series de espectros es

tan realizadas précticamente en las mismas condiciones, si =
se exceptda el pulido de la superficie del soporte de ambhas

muestras, que como ya se vi6é en el parrafo 4.4, afecta poco

a 1z resolucién y solo al porcentaje de cola de mja energla

que no debe causar transtornos empleando un método de patrén
internoj y, efectivamente, los resultados son an8logos, pués
el que la media de la serie BS-2 sea casi una unidad supe——
perior a la de la BS—~1 obedece al resultado, a todas luces =
anémalo, del espectro BS-~2.,1. En la serie BS-3 se ha mejora~
do la definicibn, con lo que el error introducido al fijar -
los canales en donde deben encontrarse los mé4ximos ha dismie
nuido, d¢ ahi que la direrencia entre la media y el valor =~
real sea menor. Sin embargo, en esta serie aparecen dos valo
res anfmalos, los correspondicntes a los espectros BS-3.,2 y

BS-3,5, mimero excesivo si se compara con la reproductibili-
dad de las otras series. La explicacién a esta pertubaciébn -
se puede encontrar si se tienen en cuenta las derivas de ga~
nancia y de cero del espectrfmetro, ya que al aumentar la de
finicibn de los espectros estas derivas pueden alcanzar més

de un canal con relacién a especiros realizados con menor de

finicién. Es por ello que para la obtencibn de los espectros



de las series BS~4 y BS=5 se intenté evitarlas lo mé&s posi-
ble para lo que se introdujo un corrector de deriva en el -
analizador de impulsos duramte la realizacién de la serie -~
BS~4 y se cambib el amplificador ORTEC, modelo 410 por otro
de la misma casa pero de mayor estabilidad, modelo 450. Los

resultados, como era de esperar, mejoraron apreciablemente,

Se puede definir como desviacién tipica del método de

ajuste por minimos ocuadrados a la expresién s

%(R1 x=-a + x-b + BT X=Ct eoeo - Yx)a] ,1/2 (5,9)

N - F

En donde el numerador d« la‘fraccién tiene el mismo signifi
cado que en la expresiém (2, 13); N es el ndmero de canales
que abarca el espectro a descomponer y F los grados de li—
bertad del éistema, es decir, el ndmero de relaciones R:l a

calcular, Sin embargo, cuando se utiliza el método de mini-
mos cuadrados ponderado, como en el presente caso,descrito

en II, pirrafo 3.2.1, es m4s indicado definir la desviacién

tipica oomo

Zw;c( ea F Bl # BT f....—Y)z 1/2
- wa

N

con Wy obtenido segin la férmula (2,22)

Estas expresiones dan idea de la bondad del ajuste ¥

(5.10)



se pensé que D seria tanto mayor cuanto que los canales ele
gidos para la calibracifén en energla estuvieran més aleja—
dos del valor verdadero. Para comprobar esta hipbétesis se =
tomé el espectro BS-=3.5 cuyo resultado era el més anémalo =
de todos los calculados y, haciendo variar el ndmero del ca
nal correspondiente al mé&ximo del pico patrén, de unidad en
unidad, dentro de un intervalo de algunos canales alrededor
de dicho mé&ximo, se calculd la desviacibn de cada ajuste, =
as{ como el nfimero de &tomos de 24°Pu por 100 Atomos de =~

239Pu. Los resultados obtenidos se han representado en la

tabla XVIII,

TABLA XVIII

240

Desviacibén y porcentaje de Pu en funcién del ndmero de =

canal correspondiente al maximo del pico patrén

Atomos de 240Pu
N? de oanal Desviaoién por 100 de 239Pu
105 28,6 2493
106 21,0 4,49
107 14,5 7456
108 19,8 13,43
109 29,0 22,13
110 40,6 38,26

11 53,7 71,56




Puede comprobarse en estu tabla que el porcentaje més
préximo al verdadero corresponde al canal 107, dos unidades
inferior al que se habia tomado como bueno para la calibra=-
cién y este contenido coincide perfectumente con el valor -
medio de la serie BS-3. Pero al mismo tiempo se observa que

1. d-sviacibn obtenida para este canal es la menor de todas.

Se han representado grificamente los valores de diocha
aesviacién en funcién del ntmero del canal asignado al méxi
mo; el resultado se refleja en la figura 19, en la que pue-
de verse cue ia curva resultante se ajustaria hien a una pa
rdbola cuyo minimo puede corresponder bastante aproximada~—

mente al valor real de 8,65 Atomos de 240

de ¢39

Pu por 100 &tomos
Pu. Ahora bien, este mlnimo, como cabia esperar, no -
corresponde 2 un nfimero entero de canal, sino a una posi-—

0ién comprendida entre 107 y 108,

En el capitulo II, pirrafo 3.2, se vié como se puede -
de. plazar un pico, en el histograma que representa el espec
tro, un: fraccifn de canal A 3 para lo cual se aplica la ex

presién

i
Yy = Yx +A(Y, -1 -1Yy)
a todos los canales x; que integran el piso.

Tomando como mejor valor para la posicién del maximo -

del patrén el canal 107 y haciendo variar A entre - 0,1 y -



~1,40, se ha repetido el ajuste del espectiro BS=3.5, caloulan

do la desviceibn D y el contenido de 240Pu de la misma fore

ma que anteriormenie se hicieron los ajustes variando el ca

nal del mAximo del patrén por unidades enteras de canal.

En la tabla XIX sSe resenan los resultados obtenidos.

Desviacifn y porcentaje de

240Pu para posiciones del mé&ximo

TABLA XIX

del patrén comprendidas entre los canales 107 y 108.

Fracci6n de des- Desviacién ﬁiim?éodzxiigiua. 23%p,
plazamiento

- 0,1 13,69 8,027

- 0,2 13,66 8,526

- 0,3 14,10 9,049

- 0,4 14,75 9,32

- 0,5 15,81 10,14

- 0,6 17,38 10,69

- 0,8 22,61 11,68

- 1,0 12,10

32,15

Se puede ver en estz tabla que la menor desviacién en

el ajuste debe estar comprendida entre los valores de'A de -



0,2 y - 0,3 entre los que se encuentra también el verdade-

240.

ro valor del porcentaje de Pu.

La representacién grafica de la desviacién en funcién
de -\ puede igualmente ajustarse a una paribola, como lo
muestra la figura 20. Realizado este ajuste por minimés -
cuadrados y calculado el minimo de la curva obtenida ressul
ta una desviaciébn de 13,78 para - A = 0,203 a cuyo despla
miento corresponde un contenido de 8,54 Atomos de 24oPu por
10C &tomos de 239Pu, o sea una desviacibn con respecto al -

valor tomado como patrén del 1,27%.

iwvidentemente el valor tomado como la mejor fracoibn -
de canal,A , con la gque hay que modificar el histograma del
vice patrén del espectro, no tiene el mismo significado que
se .e di8 en II, pArrafo 3.2, y= que en el método alli des-
spito, la A aplicada al pico patrén era diferente en el -
ajJuste de cada uno de i's picos del espectro complejo a des
componer, :nientras que a.usra el valor de ,X es el minimo -
para todos el os, es decir, unu especie d- valor medio que
tiene la pro.iedad de hacer minima la desviacién tipica del

ajuste,

El utilizar este valor medio de A simplifica enorme—
mente los c&lculos, proporcionando, al mismo tiempo, resul-
tados comparables a los conseguidos con el método de mini—

mos cuadrados con desplazamiento en todos los picos.
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FIG. 19.— VARIACION DE Dw CON LA POSICION DEL
PATRON.
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FI1G. 20.— VARIACION DE Dw CON LA FRACCION DE
DESPLAZAMIENTO A.



La serie de espectros B3-2 ha sido procesada con este
criterio de una sola \ , para cuya determinacién se han
calculado las desviaciones que se obtienen zl ajustar ca~

2105, situado en —

da uno de los espectros al del pico del
el canal que se observa en el espectro, uno a la derecha -
y otro a la izquierda., Con estos tres valores se ha ajusta
do la par&bola correspondiente, d4ndose como , 1la parte

decimal de la abscisa del minimo cou signo contrario, y co

mo canal de base para el ciloulo el inmediatamente ante——

rior, es d cir, 1. parte entera con el mismo signo.

©1 valor medio obtenido de los cinco espectros ess -
8,52 ¢ (,23 mucho mejor que 11,82 ¢ 0,34 ocalculado sin te

ner en cuenta la fraccién )\ y Y dado en la tabla XVII.

©1l m.smo criterio se rna seguido para descomponer el =
conjunto de picos del espectro que incluye los pertenecien

p)
tes al "38Pu y al 24

'Am. En la tabla XX se han relacionado
los resultados obtenidos para las cinco series de espectros
por el método de minimos cualrados, No se ha aplicado el =~

método de descomposicién por areas dada su poca precisién

para esta pequenias diferencias de energias entre los picos,



TABLA XX

Contenido medio de 238Pu y 241Am en Atomos por 100 &tomos de

239

Pu y desviaciones tinicas de ias medias.

Serie 238Pu Desviacién 241Am Desviacién
BS~1 0,020 0,0034 0,39 0,015
BS=2 0,019 0,0031 0,41 0,018
BS=3 0,018 0,0034 0,39 0,011
BS—4 0,016 0,0019 0,40 0,010
BS-5 0,016 0,0025 0,41 0,012
Patrén 0,012 - 0,39 -

Puede observarse en esta tabla que los resultados para

241Am coinciden perfectamente con el valor

24

el contenido del
deducido dr1 contenido de 1Pu dado en el certificado. Es-
ta coincidencia no es tan biena para el 238Pu, lo que puede
ser debido bien a su baja actividad con relacién a la del -
241pm 0 a que su periodo de semidesintegracién no sea exicta

mente el que se ha tomado como bueno, sacado de la bibliogra

fla, y jue se ha dado en la tabla XII.

je Jo= Comparacibn de resultados.-

Las muestras de procedencia C.E.A. y del accidente de Pa



lomares, citadas en el pérrafo 341, han sido igualmente ana
lizadas utilizando patrén interno de 210Po, y descompuestos
los espectros obtenidos por los métodos resenados de compe~
racién de areas, mlnimos cuadrados y minimos madrados con -
desplazamiento del pico patrén por feacciones de canal al -
compararlo con cada uno de los picos del espectro. Los re—
sultados estan listados en la tabla XXI juntamente con los

obtenidoe por medida de la actividad especifica de las mues
tras y ya reseriados anteriormente, para que giivan de térmi

no de comparacién,

TABLA XXI

Composicibn isot6pica de muestras de plutonio obtenida por
los métodos espectrométricos de medida de la actividad es-
pecifica, comparacién de éreas, minimos cuadrados y mini—

mos cuadrados con desplazamiento de fracciones de canal.

Contenido en &tomos por ciento
Muestra Nucleido pot “espfca. Areas Min. cuad. M.C. desp.

C.E. A, 239y 92,97 92,26 93,10 92,80
240p, 6,93 6,74 6,013 6,30
2385, 0,0039 0,004 0,0036 0,0032
241y 0,0612 0,056 0,071 0,062

Palomares 25 Pu 96,2 95,25 95,4 95,7
2405, 3,65 4,70 4,52 4,13
238Pu 0,009 0,007 0,006 0,011
241

Am 0,113 0,16 0,13 0,116




En esta tabla puede verse que los resultados coinciden,
dentro de una buena aproximaciém, lo que permite catalogar -
estos métodos como adecuados a muchos propésitos dentro de =

la medida de is6topos de plutonio.

No se dan las desviaciones tipicas de estos resultados

en la tabla porque solo fué rezlizada una determinacién para

cada muestra,



VI.- DETERMINACION DE TRAZAS DE PLUTONIO-236 EN PLUTONIO-238




VI.,~ DETERMINACION DE TRAZAS DE PLUTONIO-236 EN PLUTONIO-238

1.,= INTRODUCCION,~

El plutonio-238, de 86,41 afios de periodo de semidesin-
tegracibn, es un nucleido, emisor de particulas alfa, cuya -
energia puede ser, en principio, utilizable en generadores -

isotOpicos de electricidad (72).

En el caso particular de aplicaciones médicas, como es—
timuladores cardiacos y corazones artificiales, éste isé6topo
debe estar, tanto como sea posible, exento de nmucleidos sus-
ceptibles de emitir radiaciones penetrantes, peligrosas para
los organismos vivos, conira las cuales es dificil proteger-
se, tales como la raliacién gzmma de elevada energia y los =

neutrones (73).

El métouo de purificacién quimica del plutonio esti per
féctamente estudiado y permite obtenerlo desprovisto de -
otros elementos radiactivos extragios y de elementos ligeros
que pudieran provocar reacciones (X, n) (74). No ocurre
lo mismo con la pureza isotépica del 23BPD. que depende del -

proceso y de las condiciones de fabricacién.

Asf, producidc por desintegracibn del curio-242, a su -
vez producido por irradiacién neutrbénica del americio-241 y
desintegracién bets del americio-242 formado, puede resul—

tar isot6picemente muy puro. Pero obtenido por desintegra——



0ién beta del neptunio-238, generado por captura neutréni-
ca nor el neptunio-237, resulta acompaiiado de otros is6to-

pos de plutonio.

Los is6topos de nfimero de masa atémica superior, poco
abundantes, no emiten préicticamente mds que radiacién gamma
de baja energia, asf como neutrones y gammas de fisifén en -
una proporcién despreciable (75), mientras que sus hijos ai
rectos tienen perfodos de semidesintegracién muy largos y -

por lo tanto son poco perjudiciales,

El 4nico is6topo de masa atSmica inferior presente, es
el plutonio=-236, de periodo de semidesintegracién de 2,85 -

236

afios, que proviene de la desintegracién If'del Np, meta-~

estatle, y producido por la reaccién (n,2n) del 237Np (60).

La cadena (e desinterracién 4n, a la que pertenece el
plutonio~236 y cuyos descendientes son todos de periodos re
lativ:mente cortos (figura 21), contiene nucleidos entre =
los que hay emisores gamma de altas energlas; fundamentalmen

te el plomo-212, el bismuto-212 y el talio-208.

Cualquier: que ma el caso considerado, es indispensable
un control sensible del contenido de plutonio=236 del pluto-
nio-238, capaz e apreciar 6rdenes de magnitud de la fraccién
de &tomos por millén de &tomos de 238Pu. Con este fin se pue

den prever, en principio, diferentes métodos, como son la es

pectrometrfia de mases, la espectrometria gamma y la espectiro
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metria alfa. Sin embargo lc espectrometria de masas no se

presenta como un método lo suficientemente sensible como

para determinar fracciones de partes por millén. La espec~
trometria gamma directa sobre el plutonio~236 no resulta -
un procedimiento preciso y aplicada a sus descendientes, -
concretamente al talio-208, no es ex4cta por el hoohovde -
que no existe equilibrio radiactivo después de la purifica
cién el plutonio-238, Finalmente se ha juzgado como mis -
conveniiente un método basado en la espectrometria alfa cén

semiconductores, que no presenta los inconvenientes citados.

in el preserte capitulo se describen y comparan dos -
proc-dinientos ce este tipo, Un resumen de los mismos ya -
fué anteriormente publicado (12), (13); desde entonoes -
autores americanos han publicado igualmente métodos que si

guen vias anilogas (18), (19).

1e1e= Principio del método.-

1elele= Procedimiento directo.-

Como se muesira en la tabla XXII, la 1fnea X 47 del

236Pu esté4 situaaa a unaenergifa 221 keV superior a la 1li-

38Pu. Entre estas dos rayas de intensidades

nea Cx0 del 2
notables no hay ninguna otra que tenga una intensidad sig-
nificativa. Un espactrfmetro alfa con detector de barrera

de superficie de resolucifn mejor que 30 keV, permite re-



solver perfectamente los espectros de los dos isétopos; por

lo tanto la expresién (2.10) sera de aplicacibn inmediata.

PPu-236 | TPu=236 = X APu-236 (6.1)
PPu-238 TPu-238 2 APu-238

3n lw e PPu-i son los porcentajes en &tomos por ciento de
ambos is6topos, TPu~i los respectivos periodos de semidesin
tegracibn y 2. APu-i las sumas de las areas de los pioos de

estrctura fina de cada uno de ellos,

Para un2 relacién del mimero de Atomos del orden de -
106 oorresponderfa una rclacibn entre las areas de los pi-

cos de

10-‘5.:‘-12233 = 30,31 . 10-6

TABLA XXII

Caracteristicas de los mucleidos estudiados

Nucleido nerpi: e intensidudes de

las lineas importantes (33) Periodo, afios

236y 5,767 (68,9%); 5,720 (30,9%), 2,851 ¢ 0,008 (81)

5,614 (0,2 )
Pu  5,4988 271%)- 5,4559(29%) 3 86,41 ¢ 0,3 (67)
5,358 0,1%5

U 5,3202 (68,6); 5,2633(31,2%)5 T1,7 £ 0,9 (82)
591368 (C, 3%)

238

232

2y 4,77133 (72,5%) 4,722 (21,5%) (2,47 £ 0,03).105 (83)
4,601 (0,4 )




Te1e2e= Procedimiento indirecto.-

Una relacibn entre lac areas de los picos mé&s préxima
a .a unidad y por lo tanto m&s f&cil de apreciar, es ague-
1lla de las areas de los picos alfa de los isétopos de ma—
sas 232 y 234 del uranio, hijos inmediatos respectivos en

las cadenas de desintegracién alfa del 236Pu y 238Pu.

La relacién miembro a miembro de las expresionaes que
34 la formula de Bateman (76) relativas a las actividades

de los dos isétopos de uranio pueden escribirse

) U=232, NU=232 _AU=232 A Pu-236. NPu=236/ (AU~232~ ) Pu~236)
AU=234.NU=234 AU-234 A Pu-238. NPu-238/ (AU-234- )\ Pu~238)

om APU-236F - \U-232%

- APu-238t - AU-2341

donde las Xi sonllas constantes de desintegraoién y Ni los
nimeros de Atomos; t es el tiempo transcurrido entire el ins-
tante ficticio equivalente de>1a dltima purificacién del plu
tonio (t=0), tomado, como se precisard m&s adelante en la mi
tad de la duracién del tratamiento y el de purificacién del

uranio, tomado de la misma forma.

Si la duracibn de la realizacibn del espectro es peque-

fla comparada oon la vida media menor de las cuatro que inter



vienen, ( 1/)\Pu=236 ), la expresi6n anterior es vilida ~
para la relacifn de actividades medias, siendo la aproxima-
ci6én infeior a un infinitésimo de segundo orden, si tambien
es tomado a la mitad de la duracién de la obtencidén del es-

pectro (77).

La relaci6én de actividades medias del primer miembro -
representa entonces la relaciébn de las 4reas de los picos -
de los is6iopos. correspondientes, de donde se podri escri——

bir

NPu-236 _ AU-234 A Pu-238/( A\U=234 =) Pu-238j ,

NPu-238 A\ U-232 APu-236/( AU-232 - APu-236

o~ APu-238t_ - Mu-234t TAy-232

o~ N Pu-236% (1=e" (Au-232= )\ Pu-236)t)i‘Au 234

Esta ecuaocibn puede simplificarse despreciando )\0-232
frente a \Pu-236 y A\U-234 frente a \Pu-238 y haciendo apare
cer un desarrollo en serie limitado en el numerador; lo que
darfa sustituyendo, por oira parte, las constantes de desin
tegracién por los respectivos periodos, para la relacién de

contenidos en &tomos por ciento

PPu-236 _ _TU=232 10,693 t __ TA-232 (¢,
PPu-238 TU-234.TPu-238 1 - e"°’®3",7??‘"‘235zw-2 34




Para valores de t no superiores a un afio el factor fun
cional 0,693t/(1 = e ~ 0,693t/TPu~236) es aproximadamente
igual a TPu-236 y, para una relacién de contenidos del or=
den de 10-6 corresponderi una relacibn de las areas medidas

del orden de s

1075, TU-234.TPu-238
TU~232,TPu-236

~ 10~

lo que supone una mejora en la sensibilidad, oon relacibén -

al procedimiento directo de un factor 3000,

Ray que hacer notar que la férmula (6.1) da el valor =
de la relacién PPU-236/PPu~238 obtenido por el procedimien=
to directo en el momento de la realizacibn del espectro, -
miestras que la expresién (6.2) lo da en la fecha de la pu-
rificacién del plutonio. s, por lo tanto, indispensable -
llevar por medio del cllculo ambos resultados a la misma fe

cha para que su oomparacién tenga sentido,

El an&lisis espectroméirico de los dos isbtopos del «
uranio es, por otra parte, y a igualdad de todos los facto-
res, mis exfcto que el de los de plutonio pués, como lo in-

dica la tabla XXII, la 1fnea ol57 del 232

U se encuenira a =
una energia superior de, aproximadamente, 490 keV de la 11~
nea X0 del 234!!. Entre estas dos lineas de intensidades no

tables no hay ninguna otra que tenga una intensidad signifi



cativas

Desde luego es necesario realizar una separacién quimi
ca, lo m&s cuantitativa posible, del plutonio, antes de ob-
tener el espectro, con objeto de que los picos de uranio no
sean total o parcialmente @nmascarados por la cola de baja
energia del plutonio.-238, cuyas lineas principales poseen

una energia superior,

2.~ PARTE EXPERIMENTAL.-

Los métodos que se acaban de describir han sido ensaya
dos con dos lotes de plutonio-238 de origenes distintoss -~
Uno cuya procedencia es la irradiacién neutrénica del neptu
nio-237 en =1 reactor francés OSIRIS, con un flujo integra~
do medio de 4.86.1020 n.am-2 y otro lote de plutonio-238 -
que proviene igualmente de la irradiacién con neutrones en
el reactor EL-3, también francés, del 237Np pero a un flujo

mayor de 5,57.1020 n.cm_z.

241.= Purificacién del plutonio,-

Después de una disolucién nitrica del blanco de neptu-—
nio-237 irradiado, se efectudé una descontaminacién del plu-
tonio y del neptunio por extraccién liquido-liquido con tri

laurilamina (74), la cual condujo a un plutonio con un con-



tenido en neptunio de 0,43 %.

2.2.= Separaci6én del Uranio.-

Se nan ensayado diversos métodos para separar el uranio

proveniente del plutonio; en todos ellos se ha partido de -

238

muestras conteniendo 1 mg de Pu.

2e2e1e= Separacién U (VI)/Pu(IV) en medio clorhidrico, con

resinas cambiadoras de anién.-

21 U(VI) es fijado selectivamente sobre una resina ani$
nica DOWEX 2 X 8 a partir de una solucién corhidrica 5N - HF
0,3N. Las irazas de plutonio retenidas con el uranio son eli
minadas por un lavado en condiciones idénticas a las de la =
fijacién (78).Después de dos ciclos completos, el factor de
descontaminacién (relacién del contenido en plutonio del ura
nio antes de la purificacién al del contenido después) ha re

sultado ser igual a 106.

242,24~ Separaoién de U(VI)/Pu(III) en medio clorhfdrico,

por extraccién con clorhidrato de trilaurilamina.-

Para la realizacién de éste método es esencial que la -
reduccién de Pu a Pu (III) sea lo mis cuantitativa posible.

Para ello, la solucién de dutonio, después de aiiadirle sul——



famato ferroso, es agitada conamalgama de Zn liauida para
reducir el Fe (III), formado en la reduccién del plutonio,
a Pe (II) y fijar de esta forma el potencial de 6xido-reduc

cién de la solucifn al valor mas bajo posible.

Esta solucién asi preparada se agita, hasta equilibrio,
con una solucién orgfnica de clorhidrato de trlaurilamina -
0,64M en una mezcla volumen a volumen de dodecano—cloroben-
ceno. Después de centrifugacién, la fase orgénioca, que oon-
tiene el uranio, se lava tres veces con una solucién HCl N-
et ¥ y si es necesario puede repetirse el o0iclo completo
(extracci6n m&s lavado) después de haber extraido el uranio
con una soluoién acuosa, bien de carbonato s6dioco, bien de
HNO3 de la misma conoentracién y volumen que la de clorhi——

drato de tdlaurilamina (0,64M) (79).

Después de tres ciclos de traccién y lavado, el fao—
tor de descontaminacién en plutonio del uranio resulta del

mismo orden que con el método de cambio iénioco, 106.

2.2,3,- Separacién U(VI)/Pu(IV) en medio nfirico, por extrag

cién con fosfato de tributilo.-

El fosfato de tributilo tiene una afinidad preferencial
por los complejos nitrados de uranio hexavalente. El factor

de separacién uranio/plutonio (relacién del coeficiente '—



de reparto del uranio al del plutonio tetravalente) no es, sin em-
bargo, suficiente para permitir una separacifén eficaz de los dos =
elementos por simple extraccibn. Para mejorar el factor de separa-
cién es suficiente afiadir a la solucién un complejante que solo =
tenga una afinidad muy débil o nula para el fosfato de tributilo,.

Entre los diversos complejantes ensayados, el &cido dietilen~tria~
mino-pentaacético (DPPA) ha dado los mejores resultados (80), (13).
- Para una composicibn en 4cido nitrico y en fosfafo de tributilo da
da, el factor de separacién uranio/plutonio pasa de 4,6‘.101 a -
1,5.105 al atiadir DTPA, Efectuando de esta forma una extraccién -
del uranio con una solucibn de fosfato de tributilo al 40 % en dode
cano z partir de una solucién HN03-0,75N - DTPA-0,1M y después de

tres lavados de la solucién orginica con una solucibn igualmente -
de HN03-0,75N - DTPA=0Q,1M, el factor de descontaminacifn del uranio
en plutonio ha sido determinado como 4.106. Este factor de descon-

taminacifn es superior a 7.106 después de cinco lavados.

Las condiciones experimentales de estas tres separaciones han

sido agrupadas en la tabla XXIII,



TABLA XXIII

Separaciones U/Pu utilizadas

. Agente de Principio de Agente de
Medio extraccibén la separacién Lavado reextraccién
HC1 5N Resina DOWEX 1X8 Fijacidn selec- HC1 5N HC1l O,5N
tiva de U (VI)

HF O, 3N en presencia de HF 0,3N
Pu ?IV)

HC1 2N

Ftt0,05N TLA HC1 0,64 X Extraccién se~ HCl 2N H?NO3 0,64X
lectiva de U(VI) FiHt0,05M
en presencia de

Pu(I11)
HNO3y 0,75N TBP (40%) Extracci6n se- HNO; 0,5NHNO3 0,01M
DTPA 0,1M lectiva de U(VI) DTPA O,1M

en presencia del
comple jo PuY

Hay que sefialar que la ventaja esencial del método de separa—
cién en medio nitrico y en pre:encia de DIPA es el que los lavados =
tienen una eficacia importante, contrariamente a los lavados en medio
clorhidrico, en el caso de la separacién U(VI)/Pu(III), donde el 11-
mite de la descontaminacibn es debido a la reoxidacién parcial del -
Pu(III) en Pu (IV) en presencia de la solucién org4nica de clorhidra
to de trilaurilamina, En efecto, comparando los factores de separa——
cién U(VI)/Pu(III) y U(VI)/Am(III), el primero resulta ser mucho més
débil, en las mimas condiciones, Solo una reoxidacién parcial del =~

plutonio permite explicar una diferencia de comportamiento tan gran-—



de entre dos iones trivalentes,

En la figura 22 se ha representado la evolucién del fac
de descontaninacién en funcién del ntimero de lavados. Las fi
guras 23 y 24, representan dos espectros de la mezcla isot6-
pica de uranio separado del plutonio-238 conteniendo tragas
de plutonio-236, el primero por el método de cambio i6nioo y
el segundo por extracciém con fosfato de tributilo y DTPA, -
después de cinco lavados. Puede observarse la gran diferen—

cia entre los factores de separacién,

2¢3.~ Premacién de muestrasy-

2¢3e1e= Fuentes de plutonio.-

El plutonio ha sido electrodepositado sobre discos de -
platino pulido haciendo de c&todo, en una solucién del ele—
mento en isopropanol; la tensién aplicada entre los electiro-
dos es de 600 V (41). Zn estas condiciones 1la densidad de co

rriente es de 6 mA.cm-2.

La solucifn sé agita por medib de un 8nodo de platino =
giratorio y la temperatura se mantiene a menos de 402 C ocon
una circulacién de agua fria por un serpentin de cobre que -
rodea la célula, aniloga & la representada en la figura 8. -
&1 plutonio, ocon una activilad a#Fa de 2,5.105 depem. es depo

sitrdo cuantitativamente en media hora,



FD
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(0] 1 2 3 4 5 6
Ndimero de lavados

FIG. 22. —FACTOR DE DESCONTAMINACION EN FUN-
CION DEL NUMERO DE LAVADOS.



3

’

‘piBiadu

A3W

"S3NOI

0G¢e

|[ouo) 8p 3N

0
<
1

o
T

G'G #

002
N

Ndgez

b/l X

30 VHOAQVIBWVD VNIS3Y ¥HOd

Nzez

Nzez

0divdlxX3 OINVYN 134

O@—

oS

0d103dS3 —'¢2 9ld

Npez

-

Npez

o0

-0¢G

—OO0l

OAI§D|3J OjuUdNOAY



Recuento relativo

234,
100
50 234,
232,
232
. \ 23epu
O—'i Ny
[ T T I
0 50 100 150
N2 de Canal

FIG. 24.— ESPECTRO DEL URANIO EXTRAIDO POR TBP +DTPA.

200



2.302.- Fuentes de uranio.-

El uranio, procedente de las separaciones quimicas pre
cedentes, se ha electrodepositado sobre discos de acero ino
xidable pulido haciendo de cftodo giratorio, por el procedi
miento descrito en el capifulo III, pArrafo 2.5. El depdsi~

to0 es cuantitativo en tres horas de electrolisis,

2.4.~ Espectrometria alfa.-

2e4el1e= Espectrémetro utilizado.=-

La cadena de espectrometiria alfa utilizada, que en =
esencia consta de los elementos indiocados en el capitulo II,
pérrafo 2., est4 constituida por mbdulos CRC del tipo estan
dar RENATRAN; totalmente transistorizados., Estos elementos

han sido:

Preamplificador sensible a carga PSC 20
Amplificador MAP 11

Amplificador de ventana MASA 11
Generador de impulsos MI'Q 40

Fuente de tensién MPSC

Analizador de impulsos INTERTECHNIQUE - SA-40-B

Se han empleado dos detectores de barrera de superficie



de silicio, ambos con una superficie activa de 25 mm2 y una
resolucibn efectiva mejor de 20 keV s el primero, del tipo -
F 1308 BPYA, fabricado por RADIOTECHNIQUE~COMPRIM , era nue
vo; el segundo, del tipo SL~5-16-5, fabricado por QUARTZ ET
SLICE, habia ya sido usado. Dos diafragmas de T y 25 mm2 les

han sido incorporados para efectuar las medidas,

2.4.2.- Zspectros de plutonio.-

FPere realizar esto: espectros se ha utilizado el detec—
tor F 1308 BPYA. Se ha calibrzdo em energlas el espectréme-—

tro con la ayuda de una fuente triple de 233U, 239Pu y 241

Am,
cuyas rayas principales son, respcctivamente, de 4,8244 , -
5,155T7 ¥ 5,486 MeV (34). El fondo propio del detector conta
do entre las energlas de 4,7 y 5,8 MeV, colocando frente -

2l detector un soporte sin ningin depésito, es de 7 impulsos

registrados en 20 horas,

El tiempo d¢ acumulacién de imulsos hi sido, por tér—

minc medio, de ires dias, y en ellos, los picos correspon—-

38

Pu son enfrmemente preponderantes, mientras -

36

dientes al ¢
que los pertenecientes al 2 Pu aparecen con una débil esta~

disticae

La descomposicién de estos espectros ha sido hecha por



el método de minimos cuadrados ya descrito, pero aqui el pi

210?0 ha sido obtenido eh otro

co patrén monoenergético de
espectro, realizado en las mismas condiciones oon una fuen-
te de polonio preparada por autoelectrolisis (38) sobre pla
ta pulida, cuya forma de linea y resolucién son préicticamen
te las mismas; evitlndose de esta forma el que fuera inter-
ferido por 1la8 coles de baja energla de los picos de 238?0..
La figura 25 representa un espectro de este tipo, as{ anali

zado ¥y en el que puede apreciarse el contenido de isétopos

de masa superior (239) y (240) que hay presentes.

La pequetia deformacifn situada a la derecha de la base
de la lineaXo del plutonio-238 representa un fenémeno pars

sito s el apilamiento de impulsos (18).

2e4e¢3e— Espectros de uranio,-

Se ha usado en este caso el detector SL 5-16-5. La ca~
libracifn se realizé de igual forma que en el caso preceden
te 'y el fondo propic no se tuvo en cuenta porque la duracién

de la medida fué, por términc medio, de unas pooas horas.

Las lineas de los diferentes is6topos de uranio presen
tes, ocomo puede verse en las figuras 23 y 24 estén perfecta
mente resueltas, sin pricticamente interferencias de las co

3
las de baja energla, por lo que el anilisis cuantitative Ppue
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de ser hecho por simple integracifén de los picos registra~-

dos.

3o~ RESULTADOS Y DISCUSION,-

Jele= Resultados.-

Los resultados obtenidos para los dos lotes de pluto-
nio-238 analizado han sido consignados en la tabla XXIV, -
en lo que respecta al procedi.iento de medida directo y en

la tabla XXV aguelios obtenidos por el método indirecto.

JeZe~ Discusibn.-
Para juzgar ambos métodos es dtil analizar las ocausas
tebricas de desviacibn de los resultados, y asi tratar, -

cuando esto sea posible, de estimar sus efectos,

Jo2.1e= Correccifn relativa a los nucleidos residuales.-—

En el procedimiento directo, varios emisores alfa de
energias aproximadas a aquellas del plutonio-236 pueden
contribuir al aumerto del drea de sus picos. Estos nuclei-
dos pueden ser estimados por sus lfnezs de altas energlas

(18). Sin embargo la purificacién llevada a cabo en el plu
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tonio utilizado, ha sido suficiente para no poder detectar-

las,

En el procedimiento indirecto, podria estar preente un
residuo de uranio-234, procedente del uranio natural utili-
zado para producir el 237Np, blanco de la irradiacién neu—
trénica. Los espectros alfa realizados no han probado la -
presencia de uranio-238 cuyos picos deben de tener una in--
tensidad aproximadamente igual a los de uranio-234 en el -
uranio natural, por lo que est4d justificado despreciar el -
is6topo 234U debido a este proceso. Si no fuera asi, el fac
tor 2 AU-234 de la férmula (6.2) deberia ser reemplazo por :

_ 21,97.%
TAU-234 = S AU-234,

21,97.t4C!

donde C' es el residuo de U-234 en &tomos por 106 4tomos de

238Pu, ¥y 21'97 es el nfimero de &Atomos de 234U producidos -

238

por dia y por cada 106 &tomos de Pu.

Un residuo de uranio cuya procedencia sea la desinte—
gracién del plutonio antes de la fecha de su purificacién -
podria falsear también los resultados; sin embargo su efec-—

to es menos sensible que en el caso precedente pues:

a) El residuo es una parte elicuota del uranio formado,

b) Si es 1lfcita una linearizacién de las funciones de evolu



-cién del uranio después de la purificacién, la relacién del
nimero de 4tomos de los dos is6topos de uranio (232 y 234)
serf en todo instante mantenida igual a aguella del residuo,

Debido al menar orden de magnitud del 236

Pu esta condicibn -
no es enteramente exécta, pero el efecto de la no linearidad

puede, de todas formas, despreciarse.

Igualmente s Las lineas alfa del neptunio-237 y las del
uranio-234 estan mal resueltasy Es, por tanto prudente consi

derar la correccifn que puede ser necesaria,

De una forma aniloga a la precedente, el factor 2_AU-234
de la férmula (6.2) serfa necesario sustituirlo por otro fag

tor $_ A"U-234 dado por la expresifbns

21,97¢

21,9T+40,103C"

STA"U-234 = = AU-234.

donde C" es el rssiduo de 23’7Np en &tomos por 106 &tomos de
plutonio-238, y donde la constante 0,103 representa el ndme-
ro de Atomos de uranio-234 equivalentes en actividad parési-
ta a un 4tomo de neptunio-237, obteniéndose por el producto
de multiplicar la relacién de la actividad especifica del -
23Typ a 1a del 23%y por 0,88, fraccién del pico alfa del nep

tunio=237 que recubre el espectro del uranio-234.

En los presentes ensa&os, el factor de descontaminacién

en neptunio, en el saso m4s desfavorable (TLA, 2 ciclos) -



sunerior a 250, permite tener una contaminacién C" = 0,43% ’
250

o sea, de 20 4tomos de 237Np por millén de 4tomos de plutonio-
238, La correccifbn es, por tanto, inferior al 1% al cabo de -
diez dias después de la purificacién y puede ser despreciada -

en el caso actual,

3e2e2.= Intervalo de tiempo necesario entre la purificacién

de 238Pu y su anflisis (procedimiento indirecto).-

La fisura 26 representa el factor de descontaminacién y -
el nimero de lavados necesarios para la obtencién de una rela-
cibn de la actividad alfa del uranio-234 a la del plutonio-238
. ] . s s 238Pu
igual a 0,1 en funcién del envejecimiento del o La rela—
cién O0,' s¢ :a cncontrado que es suficiente para permitir un -
anflisis preciso de! e pectro alfa obtenido con el espectréme-

tro y métodos de descomposicién de espectros aqui descrito.

Puede verse en esta figura que el método de separacién en
medio nitrico y en presencia de complejante poliamino-acético,
hace posible la ‘eterminacién del plutonio-236 después de un =
envejecimiento de la alicuota de plutonio-238 superior a dos -
dias, a condicibén de hacer sufrir a la fase orginica cinco la~
vados sucesivos; miestras que para un envejecimiento de un mes,

‘0 m"8, un solo lavado seria suficiente.

Zste tiempo tiene gran importancia en el caso de necesi—

tar analizar un plutonio impuro, que necesitase dos purifica—
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ciones separadas por un tiempo de crecimiento.

3e263e~ Efectos debidos al fondo del detector y al api-

lamiento de impulsos (procedimiento directo).-

Dado que el 4drea correspondiente al pico de plufonio-236
es pequefia, en un especiro realizado directamente de una mues

238

tra de Pu, es necesario acumular un gran mdmero de impul—
sos en los picos correspondientes a este dltimo nucleido para
que la precisién estadistica del recuento de los impulsos que

constituyen 1@s picos del 236

Pu sea aceptable, Esto puede con
seguirse de dos maneras s adoptando un largo tiempo de recuen~

to o utilizando fuentes suficientemente activas,

En el primer caso, por una parte las derivas de ganancia
y cero de la cadena electrfnica pueden dar lugar a pérdidas -
de resolucifn, y nor oira parte la susiraccién necesaria del
fonflo propio del detector lleva consigo un error considerable

sobre los picos de plutonio-236.

En el segundo caso, la fuerte actividad produce un apila
miento de impulsos ouya correcoién es dificil y, por consi——

guiente, conduce a resultados poco reproducibles,

El proocedimiento indirecto no presenta ninguno de estos
inconvenientes ya que las dreas de los picos a medir son del

mismo orden de magnitud para los contenidos normalmente consi



derados de plutonio-236.

3e2+4e= Cllculo de errores.-

Haciendo R = NPu-236/NPu-238 se puede estudiar teérica~
mente la repercusibn sobre R de los errores en las distintas
magnitudes que intervienen en las expresiones (6.1) y (6.2)
con solo aplicar la férmula clé&sica de propagacifén de erro~—

res aleatorios independientes

TR~ i("g'?l:))z ox%

[a)
er la que gk ¥y C)"x?_ son las varianzas de las magnitudes
jue representan los subindices y xji simboliza los diferentes

perfmetros independientes.

Se obtiene, respectivamente, después de un cllculo bas-

tante elemental

O-R);'- o, \? 0-'1‘8 G'iAé (TzAB) (6.3)
Tl " T * \TE

Or|’ G-T ° 0 Tg ’
R 2) + "“",i?é‘ +
o 2
024 G'ZA 0,693 ’T‘ .
+ 6 .._é +
A 0, 693 T
0,6 ' e
/ - %, 0:‘, (6.4)
0,6931 K

\ e T6_1



( Bn estas expresiones, para simplificar su escritura, se han
utilizado como subindices de los diferentes parimetros, la ci
fra 1e las unidades de los respectivos nfimeros de masa, tanto

para los is6topos de plutonio como para los de uranio ).

Pueie observarse que en estzs férmulas intervienen tres

citerorfias de errores, que son del tipo

(f?:?_ = ]?’P + ZTS + YTt

R
- ZTT se refiere dnicamente a las desviaciones sobre los perio
dos de semidesintegracién tabulados, por lo que habri que con-
siuerarlos como un error sistemitico en el que no tienen inci-

lencia los presentes ensayos,

. G1\°
T - [
T

- E?S se refiere a las desviaciones estadisticas de los ndmeros
de impulsos acum lados en los picos iel espectro y es funcién=-
del mimero de ellos. ‘n e'! caso de :n» distribucién (e Poisson,
asint6ticamente gaussiana de los impulsos, las varianzas son -
iguales al nflmero de impulsos integrados en la suma de los pie

cos de estructura fina de cada is6topo y serfa de la forma

S t—— Ao

s Z(E:? gz;_



-‘Zt est4 dnicamente presente en la segunda férmula y es, -
entre otros, funcién del tiempo de crecimiento del uranio.

No siendo la purificacién del 'plutonio ¥y <el uranio instan-
t. neas hay que suponer instantes equivalentes de realiza ——
cién de ellas, por lo que se han elegido las mitades de sus
duraciones respectivas de tratamiento en s1 lugars Se ha in
troducido unz desviacién tipica J°t, a la que se le atribu—
ye arbitrariamente un caricter estadistico para justificar

este modelo y se ha tomado de una forma sobrevalorada igual
a la semisuma de los tiempos de tratamiento, Los dos coefi-
cientes contenidos en ( t decrecen cuando el tiempo t aumen
ta. 1 valor maximo de ( t es tebricamente obtenido cuando

=0

]
C o= = ©O8 4+ 1/80%)
t Te



Lo gL‘o €9%9 muow.ov.ﬁ ¢-0L°28‘L muor.mo.v pOboLLE lEng
€L GL¢o 66¢v muor.mv.w muop.mw.P muoﬁ.pp.m qtoF.pp.m of ng
92¢0 62¢0 LL‘6 mlop.vm.m mno_.mw., muov.mm.m etoe.pv.m ozgnz
ot‘o €cto géol Nuop.m_._ mnov.vm.P muop.mw.o_ vroF.pv.m oLnzg
6900 180°0 égoz m..o,.mm.v m...oP.Np: N..op.mm.v Tor.t.m gy ny
2800 8600 géze 201°gL¢s | o oieelél 5-01°8L4S ¢|op.br.m i
0900 2lo‘o 891 N|oﬁ.mw.m muoP.N».F Nuov.mm.m ¢|op.pp.m ot
6500 oLo‘o €9l 5 0L°69%e | o oLoelél ,0b°69%e | oteliée oLmy
tzto €20 29°g mnov.mv.p - muor.ﬁa.u mnov.mm.ﬁ 20 d 2
9€0°¢0 €vo‘o 921 wno,.o.F - 5-0L°66 4L mnoP.mm._ 0 d I
"1 o 0oL X .M.o NAMM.D Y 51 b7 BI3SONY

SOPRTNOTED SOIOLIN

INY VI8V 4L




Con la ayuda de las férmulas (6.3) y (6.4) se ha reali
zado el cAlculo 4« lis varianzas de las diferentes medidas

en los procedimientos directo e indirecto respectivamente,

Los errores se han evaluado por las desviaciones t1ipi-
cas, raices cuadradas de las varianzas precedentes, Las des
viaciones tipicas de los periodos de semidesintegracifn as
dan en l.. tabla XXII tomadas de la bibliografia. La des\.riar-
ci6n0t, comc y= se ha indicado, se ha tomado ocomo la semi

suma de las dvraciones de ambas purificaciones,

Todas las dcesviaciones tipicas dadas en las tablas =

XXIV y XXV tienen su cAlculo resumido en la tabla XXVI,

3.3,= Conclusibn.-

El procedimiento directo es m&s répido y la manipulas
cién correspondiente es ma&s f4Acil de realizarj sin embargo
los resultados que se obtienen son poco reproducibles a cam
sa del apilamiento de impulsos, fondos del detector y deri-

vas de la cadena electrénioca,

El proceuimiento indirecto lleva consigo una mgniw.la-
0ién més complicada y da unos resultados muy reproducibles.
Trabajando con un plutonio bien purificado en fecha conooi-
da, lo que ha ecurrido en los ensayos aqui presentados, es-

te segundo método es my competitivo en 1o que se refiere a



rapidez, liste no es el caso si el plutonio es impuro, ya que
seria necesaria una primera purificacién y dejar transcurrir
un tiempo de orecimiento del uranio, como se ha indicado, an
tes de proceder a la separacién de éste y a la realizacibn -~

de su espectro,

La sensibilidad busocada en estas medidas del contenido

236 238Pu es obtenida efectivamente, puesto que la =

de Pu en
sensibilidad encontrada en los presentes ensayos es de 0,4 -
&tomos por millén de 4tomos, pudiéndose llegar a 0,1 aumen—
tando el ndmero de lavados en la extraccibm, cuando se utili
za el método del fosfato de tributilo en medio nitrico con -

DFPA como complejante (parrafo 2.2.3).



VII.- CALCULO DE ERRORES




VII,- CALCULO DE ERRORES

1= INTRODUCCION,-

Si bien a lo largo de las diversas determinaciones de
radiomucleidos descritas en esta memoria se han estimado —
las desviaciones tipioas de cada medida, calculéndolas por
la f6rmula que define estas s

Y (x -1°

o= (7.1)

n-1

en este capitulo se pretende estudiar las diferentes causas
que influyen en la precisiém y exactitud de los métodos ge—
nerales propuestos para determinar lag 4reas de los piocos -

de un espectro alfa realizado con semiconductores.

AEn toda medida radiométrica de uha fuente radiactiva,
repetida N veces (suponiendo despreciable la desintegracién
del radionucleido durante el tiempo que dura la experiencia),
se obtienen N valores que obedecen a la ley de Poisson ( o
a la de Gauss, si el ntimero de eventos contados, M, es sufi
cientemente elevado) (84), en donde se demuestra que la des
viacién tipica de cada recuento es s

2 (u-1)2
oy - __W (7.2)

N -1




La desviacién tipica de la media de las N determinacio

nes viene dada por

= _ V_Zt(x-xf,\, M M s 7.3
Ox (N-1)N \ ¥ N2 N?_mjL (13)

Ahora bien, el drea de un pico en un espectro alfa, -
equivale al recuento de los A impulsos que la integran y,

por tanto, su desviaoién tipica seri:

o\ 4 (7.4)

Como se indic6 en el capftulo II, péArrafo 3.1., en la
determinacifn cuantitativa de mezolas de diferentes muclei
dos alfa—~activos por espectrometrfa, no son #Areas aisladas
lo que se manejan sino relaciones de sumas algebraicas de

dreas 3

= . (7.5)

y oomo cada Aij se puede oonsiderar independiente de las =
demés, la desviacién tipioa del cooiente de los porocenta——
jes se podréd caloular por la férmula clfsica de propaga——
cifn de errores aleatorios independientes, numerosas veoces
citada ant@riormentes

o2 . Z 9y \2 (7.6)

X
y f)xi i



En la que, en el caso presente 3y equivale al oociente de los
poroentajes P1/P>, y x; a cada una de las 4reas Aj4. De aqut
que la desviacibén tipica de esta relacién seri, llamindola R

para amyor comodidad en la escrituras

T3 - T(B)" 2 oo

De donde derivando en la expresién (7.5) respecto a cada
Aij’ elevando al cuadrado cada derivada y multiplicéndela por

cada Aj4 respectiva, darfa la suma totals

g2 - B s ) (7.8)

¥, pror tanto, la desviacién tipioca relativa OR/R

g R 1 1

donde se vé claramente la necesidad de tener un elevado nfime-
ro de impulsos aocumulados en cada pico del espectro para con-

seguir una mecisién aceptable.

La expresiém (7.9) serfa correcta solamente en el caso -
que se pudiera contar los impulsos que integran cada pico del

espectro sin interferencias de unos con otros, pero como ya -



se ha visto, esto no ocurre casi nunca y lo mas normal es quse
los picos se solapen m&s o menos por efecto de las colas de =~
baja energla. Ello lleva a que &, # v A y, por lo tanto,

la expresién (7.7), aplicada a la (7.5) debe dar como resulta

do:
OR 0a% 0'-A§L2 (1.10)
_— = T.10
R (Ta)? | (Tag)
2.

estando las variznias O'Ai j integradas por varios efectos,

diferentes en magnitud segiin el método utilizado para descom=
poner los espectiros complejos y, que en principio pueden ser s
fluctuaciones estadisticas en el nfimero de impulsos de los pi
cos, fluctuaciones estadisticas en el ndmero de impulsos que

integran el pico patrén monoenergético, fluctuaciones en la ~
estabilidad del equipo, etc.y A ellas deberin agregarse los =
errores sisteméticos debidos a no situar exéctamente los méxi
mos de cada piod en la fraccién de canal a que corresponde su

energia, o la falta de precisifn con que se conooce esta.

1ele= Precisifn en el ajuste.—

En todos los mé&todos de descomposicién de espectros in—
terferidos por medio de un patrén emisor de partfculas alfa -
monocinéticas introducido en la fuente a medir, que se han des

crito en esta memoria, el objetivo es hallar unas Rsy relacio-



nes entre el drea de cada uno de los picos que lo integran
y el drea del pico correspondiate al patrén. Estas R, se -
calculan, bien por minimos cuadrados (interviniendo o no =
los pesos estadisticos), bien por un sistema de tantas ecua
ciones como picos contenga el espectro, las cuales se plan~
tean con la condicién de que las sumas de todas las dreas -

halladas debe ser igual al area total del espectro.

Sea cual sea el caso, se puede definir una desviacién
que dari idea de la precisién lograda en el ajuste de los -~
espectros a las sumas totales de los productos Riyx-ai ©Xmm—
tendida a todos los canales que lo integran. Esta desviacién,
como ya se vib en el capifulo V, pélrrafo 3.2., viene dada pors:

D = Si (jngixxbai - 19)° 172 (7.11)

n-i

ainque en el caso de haber utilizado un ajuste en el que se
han tenido en cuenta los pesos estadisticos de cada dato, es

m4s correcto definirla como s

2 iy 3:11 R, - To)° 1/2
Dw = ﬁgwx (7.12)

Expresiones en las que i es el nfimero de lineas alfa a
determinar, ai la posicién de cada m&ximo y n el ndmero de -~
canales que lo comprende, Wx, o peso estadistico dado a los
ajustes de cada canal, se toma como el inverso de la varian-
za, como ya se indic6 anteriormente (capitulo II, pArrafo -

3.2.10), es decir



0, = 1/s% « 1/(2‘~ RiYy i + Yx) (7.13)

Tanto D como Dw representan una desviacién media por -
canal, pero evidentemente, como de la propia definicién se
desprende, la segunda Dw, se debe repartir més adecuadamen~-
te por todos los picos. Entonces puede hacerse la suposicién
de que en un espectro de i picos, la desviacién media por =

canal que corresponderi a cada pico es

s limit&ndose solo al caso de utilizar la desvia

cién ponderada. Por tanto, la desviacién total con que viens
afectada el a.rea calculada de cada. pico serf, aproximadamen
te s nhw. V y s8in es el nimero de canales que la

integran; puesto que (n.Dw) - ZZD%,_ s ¥ aceptando que las va
rianzas sean proporcionales a las dreas de los picos respeo-

tivos s (nIM)2 = K3A{ = tii .

Se puede, por tanto, resumir que la precisifén con que -~
se determina cada pico, con los métodos de ajuste indicados,

puede representarse pors

(7.14)

y s8i en el método de a uste se han hecho intervenir los pe——

sos estadisticos con que vienen afectados los contenidos de

cada canal s A

Dw = nIhl. "—1"" (7‘15)
i ZAj_



1e2¢~ Precisibn en la determinacién de las Rj.~-

Puesto que las varianzas son aditivas, en una serie de me
didas de las 4reas de los pioos de un espeotro realizado N ve-
ces exActamente en las mismas condiciones, la desviacién tipi-

ca con que vendri afectada el area de un pico seri:

2
04 - VD"’i t 4 (7.16)

limit4ndose a un ajuste con intervencién de pesos; y teniendo

en cuenta la ecuacién (7.15) s

f 22
V2 244 (2"Dv" ¢ Z4))4y
=\ Dw A = (7017)
o—Ai \ " 2 A, T A,

1

Ahora bien, las Ri’ que estfn definidas ocomo Ri = Ai/APo ten—-

drin una desviacifén s

' 2 2
gl Olpo A '
o—ﬁi‘ﬂi — -t -~ = B -+ 1 (7.18)
Ai Apo | A-i APo

El sumado 1/APo se puede despreciar frente al primero la mayo

ria de las veces, oomo se desprende de la expresién (7.17), -

por lo que 3
1 Ga,
« s ®s decir, las Ri tienen, aproxima~
R, A,

1 1



damente, la misma desviacifn tipica relativa que las ocorres

pondientes areas de pico.

1e¢3.= Brrores sistem4ticos.-

A parte de los errores aleatorios mencionados existen —
una serie de errores sisteméticos, generalmente de signo des
conocido, que deben ariadirse a los primeros para evaluar el

error global del que puede ir afectado el remltado final,

BEntre estos estan los debidos a los periodos de semide—
sintegracibn, a las energlas atribuidas y a las relaciones -
de desintegracién, datos tomados generalmente de la biblio—
grafia y que afectaran siempre en el mismo sentido contribu-—

yendo a la pérdida de ex&ctitud.

Mas todavia influye la posicifn que se atribuye a cada
uno de los miximos de los picos, asi como al del patrén., Es-
ta posicién siempre debe coincidir con el ndmero entero co——
rrespondiente al canal de que se trate, siendo asf que con =
la calibracién en energias no coincidiri exActamente la de -
cada linea an el canal respectivo, a no ser que la definji——
cifén fuera del mismo orden que la precisién con que se cono-

cen aquellas,

El eror sistemitioco total, que desviarf en m4s o en me-

noc la medida de un nfmero N de determinaciones del valor -



exicto del 4rea de un pico del espectro, seri el resultado
de la suma algébrica de los diferentes errores sisteméticos,
oon sus signos, de que viene afectada la medida. Por ello -
habri ocasiones que estos errores se compensen parcialmente
¥y el error final sea menor que el de sus componentes, cosa

240.

que se puede ver en el caso de la determinacién de Pu -

en 239Pu..

Bvicentemente el error sistem&tico debido a las posicio
nes atribuidas a los mAximos de los picos seri tanto menor
cuanto mayor sea la definicibn con que se ha realizado el es

pectro.

2+= PARTE EXPERIMENTAL,-

Para el estudio de los diferentes errores que intervie
nen en las determinaciones descritas en esta memoria, se ha

elegido dos tipos de espectross

a) Espectros con lfneas imperfectamente resueltas o no re——

sueltas en absoluto,

b) Espectros cuyas lineas est4s bien resueltas.

~

Se ha seleccionado para el primer caso los espectros =

realizados con una fuente correspondiente a la mezcla 239Pu +



240?11, con un contenido del segundo de 8,65 &tomos par cada

100 &tomos de 239

Pu. Para el segundo caso se han elegido los
espectros correspondientes a una fuente de 233U cuyas lineas
de estructura fina tienen por intensidades las resenadas en

la tabla II.

Cince espectros diferentes de lz mezcla de los dos =
is6topos de plutonio mencionados se han procesado por el mé-
todo de minimos cuc rados ponderado (II, p4Arrafo 3e2e1s) Vam
riando la posicién del canal atribuido al méximo del patrén
interno de 210Po hasta obtener una desviacién ponderada =
(7.12) minima. Con las R, obtenidas se ha calculado las -
areas de los cincc puntos que integran fundamentalmente el -
espectro complejo 3 Ai = APo.Ri o Los resultados se pre=
sentan en lz tabla XXVII juntamente con la desviacién ponde-

rada de los ajustes, Dw y el nfimero de canales que abarca el

espectro,g.
TABLA XXVII

Areas de los picos del esypectro 239y, + 2405, (impulsos/pico),

desviacifén y nfimero ce canales del espectro,.

Espectro A A A APo Dw n
- S S

BS-2.1 2512 1630 4294 12872 4782 6£723¢ 10,4 53
BS=2.2 3337 2146 6196 17658 6999 T7045 14,2 53
BS=2.3 3218 1914 5913 16269 5842 T0065 14,3 53
BS~2.4 3826 2286 7950 20126 6900 87739 11,6 53
BS=2.5 3391 2099 6964 17220 638% 77884 14,0 53




L4 . K3 o
Zstas areas de pico han servido para calcular el conteni

240Pu en el 239Pu asi como para determinar las intensi-

do de
dades relativas (por ciento) de las lineas dc estructura fina

de ambos is6topos.

Igualmente se han descompuesto dos espectros de una fuen
te de 233U por el mismo método que se ha utilizado en el caso
del plutonio, como representativo del segundo caso (1fneas -

bien resueltas).

En la tabla XXVIII se resefian las areas obtenidas ast co
mo las desviaciones de los ajustes y el nfimero de canales que

abarca cada espectro,

TABLA XXVIII

Areas de los picos de espectro de 233y (impulsos/pico), des——

viacién y nfmero de canales del espectro.

Espectro A1 A2 A3 APo Dw n
U.GoDs 149 902 5764 76195 3,8 58
U.P.D, 312 2825 16874 293872 1,0 T4

Con estas a'.reaa se han calculado las intensidades rela‘t_i;

vas por ciento de las lineas de estructura fina del nucleido,



3.,= DISCUSION D& RESULTADOS.-

Aplicando la expresién (2.10) al ocaso de la mezcla de -
23%y 4 240py,

PPu-240 _ TPu-240 _ _ A2 ¢ 15
PPu~239 TPu~239 A + A3 4 uy

(7.19)

y sustituyendo los periodos por sus respectivos valores da—
dos en lo tabla XII, lac areas por las tabuladas en la XXVII
Y haciendo PPu~239 = 100, se obtienen los contenidos siguien

ol
tes de 240

Pu para cada espectros
BS"201 o0 G000 8’79
%—202 ®00vceoe 9,07
BS=24e3 eecececee 3423
BS—204 eeeoervrsoe 7,77

BS=2e5 eseeeces 8,73

Cuyo valor medio resulta ser 8,52
La desviacién tfpica O‘-NEL’L“—EL = 0,52

n =1

¥ la desviacién tfpica de la media = 0,23

Estas dos Jesviaciones expresadas en porcentajes serfn, res-

pectivamentie ¢ O %=6,08 y 5’7:-2,71.



Por otra parte se han calculado las intensidades de las
lineas de estructura fina de ambos isétopos para los cinco -
especiros, asi como los respectivos valores medios, desvia——
ci nes tfpicas y desviaciones relativas. Los valores obteni-

dos se resumen en la tabla XXIX,.

TABLA XXIX

Intensidades relativas de las lfneas de los isétopos 2-7Pu ¢

2405,
2405, 2395,

Espectro

'Gfo:AS Bazek, o=k, Xi3=a, X51=4,
BS-2.1 74,57 25,43 65,41 21,8 12,76
BS=2.2 76,53 23,47 64,93 22,79 12,27
BS-2,.3 15,32 24,68 64,05 23,28 12,67
BS-2.4 75,11 24,88 63,09 24,92 11,99
BS=2.5 16,48 23,52 62,45 25,25 12,30
Medias 75,60 24,40 63,99 23,61 12,40
a 0,87 0,87 1,24 1,45 0,23
T % 1,15 3,86 1,93 6,14 1,8
o 0,39 0,39 0,55 0,65 0,1
o % 0,51 1,6 0,86 2,74 0,83

3i se suman fila por fila todas las areas de los picos



reseiiados en la tabla XXVII se obtienen las areas totales —
de los espectros descompuestos, que comparadas con las areas
totales obtenidas por simple integracién de los contenidos de
los canales que los comprenden, entre 1os‘mismos 1imites, in
dicarsi la desviacién del gjuste dada como la diferencia por =

ciento, En la tabla XXX se han representado estos valores,

TABLA XXX

Arecas integradas y ajustadas de los espectros de 239Pu + 240Pu

Espectro Area Int., Area Ajus. Dif, Dif,/Area Patrén

BS~2. 1 26459 26090 -369 =0,0055
BS—2,2 36825 36336 —489 ~0,0065
BS—2.3 33619 33156 ~463 -0,0065
BS—2.4 41617 41088 ~529 -0,0060
BS—2.5 36999 36500 -499 -0,0064

Puede comprobarse que estas diferencias siempre son del =
mismo si;mo y proporcionales =zl area del pico patrén, lo que -
es 16gico si se tiene en cuenta que en la integracién del ——
area del espectro directamente va incluida la porcién corres—
pondiente a la cola de baja energfa del pico del polonio=210,
que como se indicé en el capifulo II, se ha deseontado en el -

ajuste de las lineas aisladas, lo cual demuestra que el ajuste



en general, es bueno,

ior otra parte se ha calculado la precisién en el ajus
te de cada una de los picos en todos los espectros por apli
caci6n de la expresién (7.15), que, para efectos de compara
cién, se na representado en la tabla XXXI en forma de porcen
taje, DW= 100.Dwi/Ai.

TABLA XXXI

Precisién en los ajustes de los picos de los espectros de
239Pu + 240Pu

Dw; %

Espectro A A, A B, i
BS=2.1 6,81 8,45 5421 3,00 4,93
BS-2,2 6483 8,52 5,01 2,97 4,72
BS-2.3 Ty33 9451 5441 3,26 5945
BS=2.4 4,90 6434 3,40 2,14 3,65
BS-2.5 6467 8,48 4,65 2,96 4,70

En esta tabla se aprecia claramente que la precisién en
los ajustes es tanto mejor cuanto mayor es el area del pico
respectivo y, en general, cuanto mayor es el espectro total,
lo que d4 un cierto paralelismo, oomo cabfa esperar, entre la

precisién de los resultados y la precisién en los ajustes,



Para comprobar de .na ‘orma cuantitativa éste paralelis
mo basta utilizar las expresiones (7.9) y(7.10) aplicadas a
1a(7.19) con los valores obtenidos para las areas de los pi-
cos de los espectros y los obtenidos con la (7.12), conside~
rando que la desviacién tfpica de cada pico no es y”Z; sino
la dada por la expresién (7.16)e Los resultados obtenidos se

muestran en la tabla AXXII,

TABLA XZXII

Desviaciones tipicas relativas (por ciento) obtenidas consi~-

——
dera.udoo'zc Ai, 0'1 = \/Dwi y d‘i= VDui + Ai

____ Desviacibn tipica (%) con s
Zspectro ‘{ A \l D vy + A

1 i i
BS=2, 1 1,44 4,90 5,11
BS=2,2 1,21 4477 4,92
BS=2.3 1,30 5,40 5955
BS-2.4 1,8 3,60 3,78
BS-2,5 1522 4,73 4,88

La concordancia con la desviacién tipica calculada de =
los valores obtenidos para los contenidos de plutonio=240 -
cori las cinco determinaciones, de 6,08% es franoamente acep

table y comprueba la validez de las expresiones (7.16) y (7.18).



De ia misma forma, para el oaso de los espectros de ura
nio=233, se han calculado las intensidades de las lineas al~-
fa m4s importantes a partir de las areas obtenidas por el -
ajuste por minimos cuadrados ponderados y resefiadas en la ta

bla XXVIII. Los valores obtenidos se dan en la tabla XXXIII,

TABLA XXXIII

Intensidades relativas (%) de las lineas del espectro de 233y

Espectro Aj-()(o Azg d41 A1- 0( 95
UeGeDe 84,57 13,24 2,19
U.P.D, 84,32 14412 1,56
Media 84,44 13,66 1,87
g 0,18 0,62 0,45
0 4 0,21 4455 23,80
g 0,12 0,44 0,31
g% 0,14 3,22 16,80

Las desviaciones en los ajustes, expresadas en tanto -
por c¢iento, han sido calculadas igualmente para cada pico de

ambos espectros y se dan en la tabla XXXIV,.



TA3LA XXIV

Precisién en los ajustes ¢ los espectiros de 23'B’U

Dw, %
Zspectro
A A A
U.G.D. ./1,9 8,89 3’5
U.P.D. 2C,7 6,89 2,82

in donde también se comprueba cue la precisién es tan-
to mejor pora lzs lineas més intensas, e, igualmente, para

4
los espectros cuya area total es mayor.

Como en el caso anterior de los espectros de plutonio,
la aplicacién de las expresiones (7,9), (7,10) y (7,12) a =

A

. 1

las relaciones Ri = 100'§:Ai
en los espectros de uranio-233, proporcionan los resultados

con lac areas obtenidas -

que se reflejan en la tabla XXXV,

TABLA £LXXV

Desviaciones tipicas relatives (por ciento) obtenidas consi

derandoGi = \[ A. ,y:\lm. y()“.:\/Dw A. i
i i i, para R.= _cemme
[ i = v

Jruviacibn tizica (%) con

Espectro Ri f_2 o

U.GeDs R, 3,28 22,13 23,6
" 3,54 9546 10,1
" Ry 1,79 4,76 5,09

U.P.D. R, 5,70 20,86 21,5
" R, 2,01 7,36 7463
" R3 1,04 3,83 3,97




Los valores obtenidos concuerdan en Rl Yy R2 con los re-
sultados experimentales, R3 experimental resulia ser inferior
a la calculada, pero es evidente que dos especiros son insufi
cientes par. sacar prediciones y, de todas formas, el orden =
de magnitud es suficiente para tener una idea cuando se trata
de un célculo de errores, pudiéndose conoluir que la desvia—-
cién tipica con que viene afectado el resultado final es infe

rior a la dada por la expresién (7.16).

Puede verseyal ocomprobar los resultados obtenidos para -
las intensidades relativas de la estructura fina del 2330, -
oon los dados por lz bibliograffa y resefiados en la tabla II
que sus liferencias caen dentro de los limites seiialados por
la precisién obtenida. Sin embargo, en los éspeciros no re——
sueltos de ls mezcla 3 Pu + 240Pu, ouyas intensidades relati
vas fucron dadas en L. tabla in, hay una notable diferencia
entre los valores obtenidos para lalo y 1aC)(13 (63,99 £
1,24 y 23,61 T 1,45) y los de la bibliograffs, superior, des-
de luego, a .a que puede admitirse dada la precisién del méto
do, La explicacién puede encontrarse en que la separacién en-
tre estas do. lineas (12,7 keV) es inferior a la resolucién y
si esto se anade a las fluctuaciones de estabilidad de gananm
cia y cero del espectrémetro durante la medida, no es extrafio
el encontrar esta desviacién, aunque el conjunto de los impul
sas pertenecientes a la suma de los dos picos sea correcto. -
De todas formas la diferencia de energlas entre la c{o del -

240

23%y 1aX_ del **°Pu es practicamente la misma (12 keV)

Y sin embargo los valores que se obtienen para esta dltima -



son buenos, 1o que no deberia ocurrir en el caso de que fue~
ra correcta la explicacién de las fluctuaciones, méxime cuan
do las areas de los dos picos ( 1113‘6.31 239y y 0(° del =
240Pu) son de magnitud muy semejante en los espectros estudia
dos. Sin embargo, los valores resefnados en la bibliograffa pa
ra la estructura fina del espectro de energias del plutonio=
239 discrepan bastante unos de otros y en la misma recopila—
ci6n que hacen Strominger et al. en su Tablade Isétopos (33),
dan como valores de las lineas citadas del 2> Pu s 69% para
las partfculas alfa de 5,150 MeV de energfa, 20 % para las de
5137 MeV y 11 % para las de 5,097 MeV, sacadas de unas medi
das de Asaro (85), que si bien discrepan algo en las posicio—
nes absolutas de las lineas (posiblemente por una diferencia
sistemAtica en la calibraci6n del instrumento utilizado) sus

intensidades est4n mis de acuerdo con los valores aqui obteni

dos.

Se he estudiado igualmente el error introducido en los re
sultados finales por el hecho de variar la posicién del méxi-
mo del pico tomado como patrén interno, tanto en un especiro
poco resuelto como en uno bien resuelto. Los resultados obte-—
nidos ocon las lineas de estructura fina tanto de la mezcla de
239Pu 240

+ Pu como en el caso del 2330, se han representado -

en las figuras 27 y 28,

En la figura 27 puede apreciarse que la pendiente de las

curvas quc representan la variacién de la intensidad relativa
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de las 1ineas O() ¥ 043 del plutonio~239 es practicamente
la misma en valor absoluto y de signo contrario, siendo muy
pronunciada, mientras que la linea (X51 es, en un amplio in
tervalo, pricticamente horizontal., Las curvas que indican -
la variacién de las dos lineas mas importantes del plutonio-
240 son légicamente simétricas oon respecto al eje de inten
sidad = 50 %, pero de menor pendieénte que las correspondien
tes a las dos lineas m&s intensas del 239Pu. Ahors bien, tan
1o 1all5q del 23%y oomo 1a Olyq del 240p, estén, en los es
pectros estudiados mejor resueltas que las otras y esto ha~
ce que la variacién de la intensidad calculada sea menor -
ocon respecto a pequerias variaciones en la posicién del ca—
nal del m&ximo del patrény En la figura se ha representado
igualmente, pof tres lineas rectas verticales, la posicién

que habria que dar al patrén para qué s

240

~a) Las intensidades de las lineas alfa del“” Pu fueran las

nadas por la bibliografiaj
b) Lo fueran las del 239y ¥

¢) La posicién del canal del mAximo encontrada haciendo mi-
nima la desviacién en el ajuste (7.12), y que, como se ha -
visto, coincide con el valor del contenido de 240py en o1 -
239?\1 de la muestra. Se vé claramente que el mejor ajuste es

t4 en una posicién intermedia queé proporciona el mejor resul

tado analitico a expensas de introducir unos errores sistemi



ticos en los valores de las intensidades relativas de las -
lineas de estructura fina; estos errores son mayores en el

240

caso del 239Pu que en el del Pu.

En la figura 28 se han representado igualmente estas funcio
nes para la estructura fina del 233U. La linea recta verti-
calcorta a las tres curvas en los juntos de minima desvia—
ci6én en el aluste, que, por otra parte, coincide bastante -
bien con los valores de las intensidades dadas en la biblio

gra.fia.

Las pendientes de estas tres curvas dentro de un inter
valo de ¢+ 1 canal alrededor del que se tomé como el mis prd
ximo al del m&ximo del pico patrén, son muy poco pronuncia-
das; lo que indica que en los espectros mejor resueltos, el
error que se introduce por la incertidumbre en la calibra—

cién es bastante tenor que en los espectros con lineas no -

suficientemente resueltas,
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le= APENDICES I.-

Diagramas de flujo y programas en lenguaje BASIC
6 FORTRAN V de los diferentes ajustes de espectros

y o&lculos desarrollados en esta memoria.-



|

ENTRA. ¥(X) | :Z‘ = ENTRAN DATOS
”——Qi\“““-"’J' CALIBRADO
ENTRAN ENERGIAS
PICOS CALCULA
POSICIONES
PICOS
|
X = L1
<
COMPARA
CON PATRON
X FUERA
X=X¢1 DEL PATRON?
FORMA
MATRIZ
Y
VECTOR
31 X<€L2
NO
CALCULA
RELACIOKES
Y AREA PATRON IMPRIME
i RECTA CALIBRADO
| = >
Y AREA PATRON
IMPRIME CALCULA AREAS
RELACIONES Y - r
AREAS PICOS
\/\‘ FIN




12
20

32

49

S@

692

79

82

30

1920
112
120
130
140
152
160
162
164
165
166
167
168
172
175
182
182
183
185
192
200
210
232
280
290
292
294
205
296
297
298
309
31@
320

332

332
333
342
358
© 362
362
365
366
370
388
400
425
419
420
432
449

REM DESCOMPOSICION DE ESPECTROS ALFA,L,HASTA 9 PICOS,CON POLONIO
DIM Y[20231,A(9,91,C(9,9],3091,R(9],1(91,J19]
CALL (C1) .
PRINT ''NO. DE CANALZS"™:

INPUT NI
CALL (1)
FOR N=1 TO MNI/S

INPUT 2013,202),20313,2041,2051,2(61
FOR 1=2 TO 6

LET X=(M=1)*5+1~1

LET YIX1=72C11

NEXT 1

NEXT M

CALL (1)

PRINT "POLONIO: MNZS.CANALES MAXIMO E 1ZR.Y DER.'":
INPUT P,L3,L4

PRINT "NQ.DE P1COS'"3

INPUT F

PRINT "MNO.CANAL MAXIMO VY ENERGIA,PICO PRINCIPAL':
INPUT P1,EI

LET D1=(53A4.5-E1)/(P=-P1)

LET D2=5304.5-D} =P ,

PRINT "ENERG!A DE LOS PICOS,EN ORDEN CRECIENTE"
FOR T=1 TO F

INPUT MIT)

LET MITI=INT(C(C(MITI-D2)/D1Y+.5)

PRINT "CANAL"3MI(T)

NEXT T

PRINT *NOS.CAMALES 172. Y DER,'s

INPUT L1,L2

CALL <¢1)

MAT A=ZER(F,F)

MAT B=ZER(F)

FOR X=L1 TO L2

FOR S={ TO F

FOR T={ TO F -

I1F X-MI[TI+P>L4 0OR X-MI[TI+P<L3 THEN 313

IF (X=-M{T1+P)<L3 THEN 312

IF X=-M[S]+P>L4 OR X-MUSJ)+P<L3 THEN 328

IF (¥=-M[SI+P)<L3 THEN 327

LET ALS,TI=ACS,TY+VIX-MITI+PIxY[(X-M{S1+P])

NEXT T

NEXT S

FOR T=1 TO F

IF X=-M[TY+P>L4 0OR X-M[TJ+P<L3 THEN 3574

IF (X-MI[TJ+P)<L3 THEN 352

LET BI{TI=BITI+Y{X-MI{TI+PIxY(X]

NEXT T

NEXT X

PRINT

MAT C=ZER(F,F]

MAT R=ZERIF)

MAT C=INV(A)

MAT R=(C=B

LET H=0 . .
PRINT "RECTA DE CALIBRADO: PENDIEMNTE='"3D1;"0RDENADA='";D?2
FOR X=L3 TO L4

LET H=H+YI[X)]

NEXT X

PY:ilT "AREA DEL POLONIO='SH

MeCe



452
469
468
479
482
9992

FC=? 5=1 TO F
LET J{S1=RISI*H
LET W=R([S)

PRINT
NEXT

END

N

"AREA P1ICO'M3S3"

=n:'JcSJ’tt:,‘;hl':~ (S):lngngy‘.}
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173
122
11y
122
133
143
247
2572
263
272
°83
282
284
296
284
200
3aa
32
375
312
321
332
335
33¢
337
368
3606
372
380
39
422
412
415
416
422
422
425
432
447
452
455
4672
472
483
481
482
483
497
5206
522
532
542
550
562
572
5843
585
502
600
992

ALFA P07 ATRZASIPATRON P2-

-
143
-~ 0

I DESCOMPCSICICH DE ESPEICTRCE
OREN “FICHA"™ FOR IMPUT AS FI

DIM V(207)
DRINT"NO.DE CAMALESR'S

NPT M

INPUT#]L,Y(Y)Y FOR X=1 TO 1

DNINT "POLONICINAS.CANALZS MAYIMC E I72.V DERW."
IMPUT PL,L3,L4

PRIMNT "MNC. DE PICOE";

INPUT F

PDRINT “HC.Calal MAMINO Y EMERGIA,PICO PRIMNCIPAL'S
INPUT PIL,EI

LET D1=(5374.5=E1)Y/(P=21)

LET D2=53M4.5-31%D

PRINT U"ENERGIA DI LOS P1C05,ZN QRDEN CRECIZNTE"
FOR T=1 T0 F

INBUT MT)

METY= INTCCM(TY-D2)/D1)+.5)

PERILT"CANAL"M(T)

mEX; T .
PRINT CCANALDS 177. Y DED. LIMITES DT L3S PICOS™;
INPUT L1,L2

D2INT "PORCENTAJE DE COLA EM L OTIGEN";:

INPUT K

LET X=X/100
VAT A=TER(F,F)
MAT D=ZER(F)
MAT C=Z7ZN(F,F)

MAT R=ZER(F)

FOR S=1 TO F

FGCR T=1 TO F

FOT X=M(S)=Ll TC MCS)+L?2

IF X=M(T)+P>L 4 THEN 440

IF X-M(T)+P<L3 THEN 425
LET ACS,TI=ACS,THY+YV((X=M(TI+>)

GOTO 4237
LET g(S;T)=A(S;T)+((Y(LG)-K*V(P))/LS)*(X-H(T)+?)+K*Y(9)
MIXT X

MEXT T
FOR X=M(S)=L1 TC M(5)+L2

IF X<l 0N ¥>N| THEM 477
LET R(S)=B(S)I+V(XY)

MEXT X

NEXT 5

PRINT

PRINT

PIINT "RECTA DE CALIBTADGC: PENDIENTE ='3D1;"07DEMNADA ='';

MAT C=1MY(CA)
MAT FH=Cx3
LET H=0
FOR X=P-L1 TO P+L2
LET K=H+Y(X)
MEXT X v
®RINT "AREA DEL POLONIC =";H
FO= S=1 TO F
LET J(S)=R(S)*H
LET ": (S)
SAINTAREA PICO™IS3"="3J(5), "R"3Ss ="
NEXT S
END

a
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|
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1933 “EM DESCOMPSSICION DE ZSPECTROS ALFA, HASTA 12 PICaS,

. COMN PATRON INTERNO, POR MIMIMOS CUIADRADOS

1220 OPEN "FICHA"™ FOR INPUT AS FILZ 1

1243 DIM Y(22¢)

1260 INPUT ''NO. DE CAMALES'":NI

1282 INPUT#1,Y(X) FOR X=1 TO M1

1122 IF Y(1)>Y(2) THEN VY(1)=Y(2)

1128 INPUT "PATRON: ENERGIA EN KEY'E3

1142 IMNPUT *1D,MN0S. CAMALES MAXIMOC E 120. Y DEZR.";P,L3,L4

1162 INPUT"NO. DE PICOS DE EMERGIA INFERIOR PATRON'“3FI

1182 INPUT"MNO. DE PICOS DE ENERNGIA SUPERIOR PATRON"3F2:F=Fl+F2

1220 INPUT "MO. CAMAL MAXIMO Y EMERGIA PICO PRAL.';P1,E!

1222 DI1=(E3=-E1)/(P=-P1):D2=E3=-D1%*P

1242 PRINT '"EMZRGIA DE LOS PICOS EN QRDEN CRECIENTE™

126 FOR T=1 TO F

1282 INPUT M(THtMCT)Y=INT(((M(T)~-D2)/D1)+.5)

1322 PRINT *“CANAL"M(T)

1322 VEXT T

1347 IMN®YIUT *FRCCION IZE CANAL DES®L.':

1367 V(M)I=VYI+L*(V(X-1)=V(X)) FOR X=L4 TO L3 STEP =1

1382 IF F2>7 THEN 2960

1422 IF Fl1=2 GOTO 3122

1422 IF M(1)<=P=L3 THEN L3=D-M(1)+2

1442 L1I=M(1)=(P=L3): L2=M(Fl)+(L4=-P)

1467 XI,XE,X3,>IQ,X5=8

1482 1HPUT *"MNO. DI CAMALES N0 EXPONEMCIALESS A4

1592 H=3

1520 H=H+VY(X) FOT X=L3 T0O L4

1540 !N5=P=L3=-A4+]1:A2=-2.11xD1xH/E3

1562 FOR X=L3 TOP-A4

1582 IF Y(X)+A2 <.02]1 THEN LZT Y(¥)=.321-A2

1632 X1=X1+X: X2=X2+X12: X3I=¥3I+LOG(Y(X)+A2)

1620 X4=X4+L0G(Y(X)+A2)12: ¥5=V5+X*LOG(Y(X)+A2)

1640 NEXT X

16672 BI=(MNSAXS5-X]%*¥3)/ (H5%¥2-X112): B2=X3/N5-21%X]1/N5

1682 1F Fle>3 THEN 202¢

1700 PRINT ,

1722 PRINT "EXPOMEMCIAL:V+A=CxEXP(B%xX), A='";A2;' 3J3=";Bl" C="3;EXP(B2)

1740 W2=A:PRINT"RECTA DE CALIRRADO:PENDIENTE=";DI13'"ORDENADA=";D2

1762 1F F1=8 GO TO 1422

1782 F=F1

1824 Wli=1

1822 MAT A=ZER(F,F)t MAT DB=ZER(F)

1%434 FQOR ¥=L! TO L2

1867 IF w2»=3 THEN 3082

1822 IF W2>7 THIN 274Q

1922 FOR S=] TQ F

1920 FO° T=1 70O F

1947 IF X=M(T)>+P<L3 AND X=-M(S)+P<L3 THEN 226¢

1962 1F X-M(T)+P>L4 THEN 2120

1982 1F X=M(S)H)+2>L4 THEN 2142

220@ 1F X-M(T)+P<L3 THEN 20289

272 1F X=-M(S)+P<L3 THEN 2122

22473 AC(SL,TIZA(S, THI+V 1RV (X-M(T)I+P )V (X-M(S5)+P): GO T02120

2267 ACS,TI=ACS,THY+V 1% (EXP(B2431%(X=-M(T)I)+P))-A2)%
(E¥P(B2+B1%x(X=M(S)+P))-A2):CG0 TO 2122

2383 ACS,TIZACS,THI+V 1% (EXP(I2+BlI*(X=M(TI+P))=A2) %V (X=M(S)I+P)}
GO TS 21232

2122 ACS,TIZACS, TI+V 1 (EXP(B2431 % (X=M(S)+P)I)=A2) %Y (N=M(T)+P):
S50 TO 2142

2129 NEXT T

2142 NEvT 2



2180
2232
2222
2242
2262
2282
2329
2322
23472
2360
2382
24272
2422
2449
24692
2499
2500
252
2542
2560
2588
2602
2629
2643
2662
2687
2700
2710
2722
2740
2762
2783
2832
2820
28432
2867
2882
2929
2920
2925
2932
2935
2042
29602
29832
32ea
3220
3042
32632
3082
3128
3129
3149
3162
318¢
3220
3222
3240
3260

IF Y=M(T)I+P<L3 THEN 2247

IF X<M(T)+®>L4 TUEN 2262
BETI=BCTI+VIV(X=-M(TI+P)xV(X):G0O TD 2262
BITI=ZB(T)+W 1%V (X)* (EXP(32+31 % (X=1{(T)I+P))=-A2)
MEXT T

NZXT X

PRINT

Ve=W2+ 1 tPRINT:PRINT"CICLO";V23PRINT:52=03
MAT C=ZER(F,F): MAT R=ZEP(F)

MAT C=1INY(CA)

¥AT R=CxB

PRINT "ARZA DLCL PATRCN="3H

FOR S=1 TO F

J(S)I=R(S)IkH: W=R(S)

PRINT '""AREA PICO'"3S3"='"3J(S), " "R"3S; "= 3V
NEXT S

FOR X=L1 TO L2

S3==-Y(X)

FOR S=] TQ0 F

IF X-M(S)+P>L4 THEN 2647

IF X=M(S)+P<L3 THEN 2620
S3=S3+NR(SHIXY(X=-M(S)+P):G0 TO 2649
S3=S53+R(SIK(EXDP(R2+31 % (X=M(S)+P))-a2)
NEXT S

S2=52+53t2

NEXT X ,
ORINTsPRINT"DESVIACION="3SQAR(S2/(L2-L1=F))
IF S§5<>@ THEN PRINT"DESVIACION COM PESOS="3SQAR(S4/S55):54,S55=3
GO TO 1R2@2

Wi=YY)

FOR K=1 TO F

1F X=M(X)+P > L4 THEN 2868

IF X=-M(X)+P<L3 THEN 2843
ViIsUI+R(KIRY(M-M(K)+P): GO TO 2868
Wl=Wl+2(K) R (EXP(B2+Bl % (X-M(K)+P))=A2)
MNEXTK
VI=1/7Y18S4=S4+VInC(1/W1)=2%V(X))?t2:55=55+V]
GO TO 19¢@

FOR X=L! TO L2

Y(X)=Y(X)+A2-EXP(B2+B]l xX)

IF Y(X) < & THEN LET V(X)=2

NEXT ¥ ‘

GO TO 1702

INPUT"ENERGIA MEDIA PICO0S DEZRECHA'FEZ
H5=0

HS=HS+Y(X) FOR X=L4 TO NI

AS=0.1 1 *45%D1/E2:PRINT"COLA B.E.='"3AS
v(X)=Y(X)=-AS FOR X=| TO L4

GO TO 1402¢

IF L1>P OR F2=0 THEN 3220

IF NI<M(F1+4F2)+L4-" THEN L4=N1+P=-M(F1+F2)
Ll1=M(F1+])=(P=-L3)t L2=M(F1+F2)+(L4-P)
F=F2

IF Fl=0 GO TO 14690
M(R)=M(Q+F1) FOR 9=1 TO F2
W2=2: GO TO 1823

CLOSE 1

STOP

ZND
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C DE1ERMINACION DF rU=239/7240 CON rAIBIN INTFERNYD DF #0-210
C FNIhaDA DF DAINS

COMMON ZALFRA/ACLILE, 11D, C11),0C11)

CIMMON /PETA/ZY(LDND) , YMIDC4AD) M1 1)

CIMMIN /GAMMA/T:1» D25 D3,5,L3

DIVENSION CC11),XLC11),MMCLI1D)LGCLL)TIFECLL)



REAN(S,1) weNPICO
1 FORMAT (21I5)
NN=N/1y
DO 300 I=1,Ni
READ(S5,2) INUTIL e (1Y(II)»II=10,10)
2 FORMAT( 14»,1017)
IU=10*(I-1)
DO 300 J=1,1v .
Y(IJ+J)ZFLOAT(IY (J))
300 CONTINUE
REANR(S5,3) LPsL3vL4,L1rL2
FORMAT (5I5)
KEAD(S»5) (60(1)IPI(I)eI=1»NPICO)
FORMAT ( F7.1» IB)
WRITE(6e20)
20 FOKMAT (1H1,47HCETERMINACION LF PU259/7240 CON PATROIK CE PuU=210r/7/)
YIi=U.
YIz=0.

(&

<

C

C DETERMIMACUON UE LOS PICOS DEL ESPECTRO
PP=1
PICO=FLOAT(IP)
P1CO2=rICUXP.CO
ENRGIA=5304 D
ENPICO=PLICU*CINRGTA
0O 210 I=1,.MPICO
IF (IPi(1).Fu.0) GUTO 310
XPICO=FLUAT(IPLI(T))
ENPICOzZENPLICUO+G(I)xXPICO
PICO2=PICOc+XPICOxxPICO
PICO=P.CO+xPiCO
ENKGIAZENRGIA+G(I)
PP=PP+}

310 CONTINUE
D1I=(PPxENPLCU-PICOXENRGIA) / (PPxPICU2-PICO*PICO)
D2=(ENRGiIA=D1*FICOQO) /PP
DO 100 I=1.NPICO
MII)ZIFIX(((G(I)=D2)/D1)+0.5)
WRITE(oe6)ieM(])

6 FORMAT(1H »1UHCAMAL PICO » I2¢1H=» I5)

100 CONTINUE

C DETERMINACLON PENVDIENTE COLA PATRON

D3=0.
L31=L3=-2
L32=L3+2
DO 400 I=Lol,L32
03=D3+Y (1)

400 CONTINUE
D3=D3/ (5. (D1*FLOAT (L3)+D2))

ul=n.
DO 101 I=L1.L2
101 Ul=ul+y (1)

C DETERMINACION FINA DE LOS PICOS DEL ESPECTRO
140 DO 120 I=1,NPICO
120 MM(T)=m (1)
DO 1u2 IFF=1,NPICO
DO 104 Li=1,7
L=LL=4
DO 105 IX=L3/LY4



105 YMOD(IX)=Y(IA-L)
CALL BORRAR(NPICO)
DO 106 Ix=iL1,L2*
DO 108 IS=1eNPICO
IF(CIX=M(IS)+IP}.GT.L4) GOTO 1CR
CALL PATKON(LL)IFF,ISsIXeIP,YT1)
DO 107 IT=L1eNPIGO
IF(IT.GT.IS) GOTO 107
IF((IX=M(IT)+1P).GT.L4) GOTO 107
CALL PATRON(LLsIFF,ITeIXeIP,YI2)
ACIS,IT)=A(IS IT)+YI1%YI2

107 CONTINUE .
BUIS)=g(LS)+YI1*xY (1x)

105 CONTINUE

106 CONTINUE
DO 109 Is=iernPICO
DO 109 IT=1+WPICO
IF(ITeoToIS) ACIS,IT)SACIT,IS)

109 CONTINUE

C RESOLUCION DtL SISTEMA

CALL SiSTE(NPICO)

V=g,
DO 110 IT=1riPICO
utiTi=o.

00 111 IX=iLl.,L2
IFCOIX=M(ITY+IP)«GT.L4) GOTO 111
CALL PATRON(LL IFFsITeIXrIP»YI2)
ULIT)=uUIT)+YI2*R(IT)
111 CONTINyUE
VIV+ULT)
110 CONTINyUE
QILL)=((V=U1)/Ul) *x%x2
104 CONTINUE
DO 112 J=1,3
Ql=n,
@2=0.
DO 113 Ki=1»7
XK=FLOAT (K1-1)
IF(J.EG.1) GUTO 114
IF(J.Eue2) GOTO 115
x0:10°XK+XK*(XK‘1o)/50
GOTO 1li6
115 XQ@=1.=AK/3.
GOTO 1i6
114 XQ=1.
1lc Q1=Q1+XQ*Q(Ki)
Q2=01+AQ* X«
113 CONTINUE
ultJd)=Q1s/a2
112 CONTINUE
812-20*(U(£)/6.+3.*U(3)/5.)
Clzu(3) /5.
XL(IFF):-O.S*Bllcl-SO
LS=IFIX(XL(1FF))
MUIFF)ZM(IFF)+LS
XLOIFF)=XL(IFF)=FLOATI(LS)
WRITE(oel0) IFFXL(IFF) s IFFsM(IFF)
10 FORMAT(1HOe2HL(r IZe2H)=r F8¢6+5Xs2HM(, I2,2H)=» I5)
102 CONTINUE
DO 130 I=1,NPICO
IFM(I)-MM(TI))140,130r140
130 CONTINUE



C CALCULO DE LAS AKEAS De LOS PICOS
CALL BURRAK(WNPICO)
DO 200 IX=L1,L2
ARG=1.
DO 202 IS=1rNPICO
ISS=1IX=M(IS5)+IP
[F{(ISS+]1) «Gielt) GOTO 202
IFU(1ISS=1) LT.L3) 6OTO 250
X1=SIG{ARLr XL(IS))
IX1==IrIX(X1)
YI=Y(I5S)+ABSIXLOIS) ) *(Y(ISS+TX1)=-Y(ISS))
GOTO 251
250 Y1=D3*(01*x(FLOAT(1SS)=-XL{IS))+D2)
IF (Y1l.LT.Us) GOTO 202
251 DO 201 IT=1inlICO
IF(ITeuTeIs) OCTO 01
ITT=IX=-M(I)+1P
IFC(LTI+1) «6TeLW) GOTO 201
IF((ITi=2)el.ielL3) GOTO 260
X1=SIGN(ARGrAL(IT))
IX1==IFIx(X1)
Y2Y(ITTI+ARSIXLOIT) ) *(Y(ITT+IXL)=Y(1TT))
6070 20l
260 Y2EN3%x (Dix(FLUAT(ITT)=-XL(IT))+D?2)
261l ACIS»ITI=ACTIS ITI+YLIxYL
2U1 COMTINGE
BlIS)=p(1S)+11xY(IX)
2Uz CONTINUE
200 CONTINUE
CO 203 Is=irnlPICO
DO 203 IT=iriPICO
IF(ITeuTaIS) A(IS)IT)I=ZA(IT,IS)
203 CONTINUE
CALL S.STE(NPICO)
H=0,
DO 204 IX=.3sLy
204 H=H+Y (1 X)
WRITE(Geil) H
11 FORMAT (1H0»10HAREA DEL PO=210=, F1lu.2)
DO 205 IS=i,nPICO
ULIS)=(IS) *xH
WRITE(gr12)ISvUCIS)eISKPRIIS)
12 FORMAT (1H »9QHAREA PICO, I3s1r=, F10.2+10X»1HR» I301H=y FL0.6)
205 CONTINUE
COMPRO=(U(L)Y+U(3)+u(4) )7 (U(2)4U(5))
COMPRO=CUMPRO*2439(0./6580.
COMPRO=100./(COMPRO+1,)
WRITE(p»13) COUMPRO
13 FORMAT (1h0¢ 12nCOMPROBACION,SXr F1l0e4)
STOP
END

OMPILATLON: NO  DTIAGINOSTICS.



SUBROUTINE PATROM(IOeI1,I2+I30I40X)
COMMON /bETA/Y(400)YMOD(400)M(11)
COMMON /GAMMA/D1¢DD30L3
IZI3=-M(I2)+14
IF(I.LT.L3) GUTO 3¢
: IF(I1-42)1U0ec0,10
10 X=Y(I)
RETURN
20 X=YMOD(I)
RETURN
30 IF((I1=I2)eEwel) Iz1-(I0-4)
XZ03x (U1*FLOAT(I)+02)
IF‘ (x-LT.O.) X=0.
RETURN
END

COMPILAYION: nO  DIAGHOSTICS.

SUBROUTINE RUKRAR (iv)
C BORKRA MATRICES A Y B

COMMON /ALFA/A(11,11)e8(11),r(11)
DO 500 I=1.N
B(I)=0,
DO 500 J=1rN
A(I'd).’.’.Oo

S00 CONTINUE
RETURN
END

COMPILATLION? NO DIAGNOSTICS.



DOUBLE PRECISION MAT(121)

M=0

DO 323 I=1sN

DO 224 J=1/+N

M=M+1

MAT (M) zDBLE(A(I,J))
324 CONTINyE
323 CONTINUE

CALL MINV(MATeN»D)

K=N*x%2

£CO 325 Mz=1/,K

IZ(M=1)/n+i

JEM=N*(I-1)

ACI,J)=SNGL(MAT(M))
325 CONTINUE

DO 7 I=1/,N

R(IY=O0,

DO 7 J=1¢N

RIIN=A(IoJ)*g(J)+R(I)

7 COMTINUE
RETURN
END

COMPILAITLONS NO  DIAGINOSTICS.

SUBROUTINE MINV(A.N.U)

C *x

C *x DESCRIPCION DE PARAMETROS

C *x A= LiMPUT MATRIZ,DESTRUIDA EN LA COMPUTACION Y REEMPLAZADA
C *xx POR LA INVERSA

C xx N- CORUEiN LE LA MATRIZ A

C *x D=-RcSULTANTE DEL DETERMINANTE

C *x L= VECTOR DE LONGITUD W

C *x M- VECTUR DE LONGITUD N

C *x%x

DOUBLE PRECISIOMN AyDeBIGAHOLD

DIMENSiOi AC  1)eL(11),M(11)

D=1.0

NK==N

DO 80 K=1lrin

NK=NK +{y

L(K)=K

M(K) =K

KKE=NK+K

BIGA=A (KK)

DO 20 J=Ken

I1Z=N%(U=1)

DO 20 L(=KsiN

IuzIZ+])
10 IF(DABS(BIGA)=DARS(A(IJ)))15,20,20
15 BIGA=A(IJ)

LIK)=1
M(K)=J
20 CONTINUE
C *x
C *x INTERCAMBIV VE FILAS
C **
J=L (K)

IF (J=K) 55+35r25



C

25

30
*X

C *x

OO0 (aXaXal OO0

OO0 sNeoNe!

OO0

35

38

4¢
* %
*X
TS
45
4o

4y

b5
* %

*%
* X

60
62

65
X
xX
*%

70

75
*X
X%
xx

* %
*%
xx

80
x%
x%
_ %

KI=K=N

DO 30 i=leN
KI=KI+N
HOLD==A(KI)
JIZKI=K+J :
ALKI)=A(uUI)
AGJT)=R0LD

INTERCAMBIO DE COLUMNAS
I=M(K)

IF(I-K) 45,45938
JPEN*(1=1)

CO 40 u=lrein

JKZMNK+yU

JIZJUP+y

HOLD==A (uUK)

A(JK)=A(JI)

A(JI)=HOLD

DIVIUE CULUMNA POR MENOS PIVOT (e£L VALOR DE PIVOT ESTA CONTENIDO
EN BIGA)
IF(RIGA) 4B8r46,48 '
C=0.0
RETURN
DO 55 1=l
IF(I=K)50¢55¢50
IK=NK+]
ACIK)=A(IK)/(=-BIGA)
CONTINUE

REDUCE MATRIZ

DO 65 i=1lrin
IKSNK+,

I1J=I=N

DO 65 u=1lrN
IJu=TJ+i

IF(I=-K) 60+65060
IF(J=K) 02165162
KJ=TIJd=1+K
ACIJ)=ACIK)*A(KJ)+A(TIJ)
CONTINyUE

DIVIDE FILA POR PIVOT

KJ=K =N

DO 75 u=1l¢N

KJ=KJ+N

IF(J=K) 7007570

ALKJ)=A(KJ) 7u61GA

CONTINUE

PRODUCTO DE PIVOTS

D=D*BIGA

REMPLAZA PIVOT POR EL INVERSO

A(KK)=1.0/BIGA
CONTINUE

FINAL

K=N



100

1us

108

110
12vu

125

15u

- 150

KoK=1

IF(K) 15001500105
I=L(K)

IF(I-K) 12001209108
JQ=N* (K=1)
JREZN*([=1)

DO 110 J=1/,N
JKZJQ+y
HOLD=A{JK)
JI=ZJR+J
A(JK)==A(J])
A(JI)=10LD

J=M(K)

IF(J=K) 1001000125
KI=K=N

DO 130 I=1.N
KI=¥I+|
HOLD=A(KI)
JIZSKI=n+u
A(KTI)==A(JL)
A(JI)=HOLD

GO TO 10U

RETURN

END

COMPILATION: "0  DIAGNOSTICS.



; PATRORES 1

RO

HAY
PATRONES ?

SI

4‘7

DATOS
PATRORES

LEE DATOS

K]

CALCULA FONDOS

-3

IMPRIME
FONDOS

AJUSTA
ECUACIONES

[ ]

CALCULZA

DESVIACIOR

IMPRIME

Y

DATOS
MUESTRA

NO

GOMPROBACION?

SI

—_

LEE DATOS
MUESTRA

T

CALCULA

PORCENTAJES
Y

DBSVIACIORES

L {

DATOS AREAS
PATRONES

FIN
DATOS ?

SI

CALCULA %
MEDIA
DESVIACIOR

IMPRIME

FIN

~——



[ R‘R/RL

1820
10492
1068
1080
1183
1129
1140
1162
1180
1200
1220
1240
1260
1289
1329
1320
1340
1362
1382
1424
1420
1440
1462
1480
1538
1520
1540
1560
1582
1620
1620
1642
1660
1682
1789
1728
1740
1760
1788
1800
1828
1840
1862
1880
1900
1920
1940
1960
1980
2000
2220
2040
2060
2080
2100
2122

et LI LANTTIAINALVIVN IDU}UPIbA L URANIU LWUIN FRCAUNLO (A “LIUVo)
AJUSTE DE LAS CURVAS DE CALIBRACION POR M.C. CON PESOS”

DIM AB(25),A5(25),A4(25),A6(25)

DIM Q4(¢25),F5(25),F6(25),F8(253)

DIM WS5(¢25),W6(25),W8¢25)

J»B1,B2,8B3,84,R85,8B6,37,B8,B9,B¢,D4,D05,D6,D7,D8,D9,D0,E@=%

WS,W6,W8;T5,T6,T8,QS,66,98=Q

INPUT °'*NO. DE PATRONZS"; At PRINT

IF A=3 GO TO 30642

INPUT *COMPROBACION'"3 XS

J=Jd+1

IF J<=A THEN PRINT TAB (12)"PATRON"3J ELSE GO TO 1720

INPUT"COMPOSICION EN % U-238=";P8

INPUT"COMPOSICION EN % U~235='";P5

INPUT"COMPOSICION EM Z U-236="3P6

INPUTY“COMPOSICION EN % U-234='";Py4

INPUT"AREA U-238="3A8(J)

INPUT"AREA U=235="3A5(J)

INPUT"AREA U=-236="3A6(J)

INPUTYAREA U=234="3A4(J)

FS5(J)=A5(J)~-2.873E-4*%A4(J)*P5/P4

F6(JI=A6(J)=1.233E-2%xA4(J)*P6/P4

F8(J)=AB(J)=5.47TE-5%A4(J)*PB/ P4

WS(J)"]/(AS(J)¢(2.873°-4*°5/P4)'2*A4(J)*(l+2£-4*A4(J)))

WO6CJI=Z1/(AGCJI+ (1. A33E-2xP6/P4)12%A4(JIK(1+2E=4%A4(J)))

WB(J)=1/CAB(JI+(54TTE~S%PE/P4L) 1 2%xA4(J) % (1 +2E-4xA4(J)))

Bl=Bl+WS(JI)RF5(JI*A4(J) :B2=RB2+WS(J)*A4(J) 12

B3=B3+WS35(JI*F5(J)12:B4=2B4+WE(JI*FE6CJI*ASCJ)

BS=BS+W6(JI)*A4(JI12:B6=B6+WE(JIXFE(J)*A4L(J)

B7=B7+W6(J)*A4(JI)*AS5(J) tBB=BB+WV6(JI*AS(J)I12

BO=BIO+WE(J)IRF6(JIT123D4=D4+VE(JIXFB(J)*AS(J)

DS=D5+W8B(JIX®AA4(J>t2:D6=D6+WB(JI*FB(JI*A4(J)

D7=D7+WB(J)*A4(JI*AS(J):DE=DB+WB(J)I*AS5(J)I 12

DO9=DO+WB(JIXFB8(J)12:DA=DB+VS5(JI*A6(JI*FS(J)

BA=B2+WS (J)*AG(J) 121 EF=EQ+WS(JI®AG6(J) *A4(J)

W5sWS+WS (JItWE=VH6+WHE(J) sWB=WEA+WE (D)

GO TO 1188¢

K1=(B1*B23-D3*EC)/ (B2%xBP-E212):X6=(D2%xB2-31%*E3)/ (B2*xB3-E@*t2)

K3=(D8%D6-D7%xD4)/ (DExD5-D712) tK4=(B4xBS-B6%xB7)/ (3ExB5=8B7*2)

K2=(D4%xD5-D6XD7 )/ (DBxDS~-DT712) tK5= (B8%xB6-R7%xB4)/ (B&*B5-8712)

PRINT:PRINT

PRINT TAB(20)"AJUSTE FONDO U-235"

PRINT "Kl=";KI13"K6=";K 6

PRINT

PRINT TAB(28)"AJUSTE FOMNDO U-238"
PRINT , : :

PRINT "K2="3K23"K3="3K3

PRINT

PRINT TAB(20)"AJUSTE FONDO U=-236"

PRINT "K4="3X43'"K5='"3KS

PRINT

PRINT"F U=-235","F U-235 CAL","DESVIACION"

PRINT FSCL),KI*A4(L)+K6%A6(L),FS(L)-KI*A4(L)-K6*%A6(L) FOR L=1 TO A
PRINT PE

PRINT"F U-238","F U=-238 CAL","DESVIACION"

PRINT F8(L)Y,K2*AS(L)+K3%xA4(L),F8(L)-K2%xA5(L)~-K3*A4(L) FOR L=1 TO A
PRINT

PRINT"F U-236","F U-236 CAL",'"DESVIACION"



' 216@ FOR L=1 TO A
21806 Q52Q5+WSC(LI*FSCL)$26=06+W6C(L)*F6(L):08=08+W8CL)*F8(CL)
2222 T5=T5+(FS(L)=-X1*A4(L)-K6*A6(L))I*12:T6=T6+(F6(L)~ KA*AS(L)-KS*AA(L))'?
2223 TE=T8+(FB(L)-K2*A5(L)~K3*A4(L))>t2
2248 NEXT L
2262 TSS"S*S“R(TS/((QS?B)*(A-Z))):T6-h6*§0”(T6/((Q6?2)*(A-2)))
. 2280 T8=W8*xSQR(T8/((Q812)%(A-2)))sPRINT
23003 PRINT "SS5R="3;TS5:"S6R=";T63"“SER=";T8
2323 PRINT:J1=0
2348 IF X3="SI' GO TO 2960
2367 Jl=Jl+1:J2=2J2+1
2382 PRINT TABC10)"MUESTRA":J!
2498 IMPUT *“AREA U-zss-"°A8
2420 INPUT "AREA U-235='';
24409 INPUT “ATEA U-236='"34 e
2462 INPUT "AREA U-234="3A4
2483 PRINT
2500 U=2.8T73E-4%A4/ (AS-X1*xA4-KEXAE)
2520 W=5.47TE-5%A4/ (AR=-K2%xAS5-K3*A4)
2540 V=1.833E-2%A4/ (A6-K4*AS5-KS5*A4)
2568 P4=123/C1+(1/U)+C1/U)+C1/W))1PS=P4/UsP6=24/ V1 P8=P4/V
2583 PRINT "zu-eaa/zu-235=";u
2622 PRINT "iU-234/3U-236=';
262¢ PRINT "ZU-234/3U-238="'} u
2648 PRINT:PRINT
2663 1125QARCA8+(TR*(X2*xAS+X3*A4))I12)*P3/ (AB-K2*AS5-K3I%A8)
2680 12=SQNCAS+(TS*(KI*AL+KEXAE) )T 2) %P5/ (AS=-K 1 *A4=-K6%A6)
2782 13=SQR(A6+(T6X(KAXAS+KS*AL) I 2) %P6/ (A6-K4XAS-KS5*A4)
2720 14=SQRCA4)I*P4/AL

2743 PRINT "PORCENTAJE U—238="3?8,“ DESVIACION=";11
2763 PRINT **PORCEMNTAJE U-235=";P5," DESVIACION="312
2782 PRINT "PORCENTAJE U-236='"3P6," DESVIACION="'713
2826 PRINT “PORCEMNTAJE U=234="3P4," DESVIACION="314

2820 PRINT:PRINT TAB(25)'"*x*000 k*x*

2842 IF X3="S1" GO TO 32292

2867 X1=X1+P8:X2=X2+PR12:X3=X3+P5:X4=X4+DP512

2883 X5=XS+P6:¥6=2X6+P612:XT=XT+P4:X8=XB+P4r2

29083 IF J2=N2 GO TN 3207

2920 PRINT

29408 GO TO 2367

2962 FOR L=1 TO A

2983 A8=A8(L):AS=AS(L) tA6=A6(L)1A4=A4(L)

3e@3 GO TO 2482

3720 NEXT L

3240 X$="NQO'": GO T031¢0

3862 INPUT "K1,K6,K2,K3,XK4,¥5" K1,KX6,K2,K3,K4,X5

3288 INPUT '"55,56,S8'" T5,T6,T8

3182 INPUT 'NO. DE MUESTRAS IGUALES":N2

31289 XI;X2,X3;X4;XS,X6;X7,X8=9

3160 Ji1,J2=2

3188 GO TO 2368

3200 MB8=X1/N2:M5=X3/N2:M6=X5/N2sM4=aXT/N2

3220 D8=SAR((X2-X112/N2)/(N2-1)):D5=SQAR((X4-X3r2/N2)/ (N2~ l))
3240 D6=SOR((X6-¥512/N2)/(MN2-1)):D4=SAR((XB=-XT12/N2)/(N2=~1))
3268 PRINT .

3282 PRINT"™ % MEDIO',"DESVIACION','"DESV. MEDIA"
33¢0 PRINT"U-238'";MR,D8,D8/5QR(N2)

3322 PRINT"U-235"3MS5,D5,D5/SQARNZ)

3342 PRINT'"U-236":M6,D6,D6/SOR(N2)

3360 PRINT"U-234';M4,D4,D4/7SQR(N2)

3388 J2=2:G0 TO 3109

3488 END

READY




2.~ APENDICE II

Deduccién de las expresiones para obtener los oontenidos,
en &tomos por ciento, de 23%py, 2401’11_17238&{1 241 \p on -

una muesira de actividad oonocida.~-

Area pioco(%3%pu ¢+ 24%py)

31 = s En espectro muestra
Area pioo (238Pu + 241 up) original.

Area pico(239Pu + 24°Pu)

= s En muestra de la_que se
F2 Area pico(ézsl’u) ha eliminado el 241am -

por cambio idénico.

Por comedidad se normaliza a 100, en anbos espectros, el

area del pico 23%pu + 24%py. De donde s

Area pico (238Pu) - %0

=

B _R
R10R2

Area pico (%4'am) = 100(1/Bq - 1/Rp) = 100.

Ao = Acotividad de la muestra en d.p.m.

i - -2, actividad de la muestra por &tomo gramo de Pu
NPu

Ag = Area total del espectro de 1la muestira que ocontiene
241 (Rt +1) |
Am = 100,———————
R}



A, 100(Rq + 1)
Se define un factor de eficiencia & = =
Ac Achq

con el que se puede calcular la actividad absoluta debida ex

241

clusivanente al Am

Area pico (%%'am) _ 100 (Ro-Ry) Ac\Ro-Ry)

s (%) -
¢ i BaRq.Ro R,(R,+1)

24

Llamando AS(241Am) a la actividad del °4'am por &tomo -

41

2
gramo, la masa del ~ ' Am, en Atomos gramo, en la muestra -

seria:
A, (R2 - 31)

M (241Am) - -
512(111 + 1) AB(Am-241)

El peso total , en &tomos gramo, de la muesira es

M = u(Pu) ¢+ K(°4 am)

y de agui que el porcentaje, en &tomos por ciento, seria:

~

241
100H(™" " An) 100 Ag (R = )

14(m)m(241m) ) IwE(Pu)Rz(R:ﬂ)A,L';\Am-241)?Ac(32-R1)

PAm=241 =



1001c (R2 - n1)
PAm—Q41 = -, (50 3)
RZ(R1+1)AE(Am—241) + Ac\az_a1)

Igualmente para calcular el PPu-238:

. 238 .
A (238Pu) ) Area pico (“°"Pu) AR,
fn = - =
B R (R, + 1)
ARy
[+
1(%3%u) '
R, (R, . 1)+ AZ(Pu~238)
as{ que s
ook (5. 2)
1004
PPu~238 = !

R, (R 41)45(Pu-233) + K (Ry~R, ). AE(Pu-238)/A%( am-241)

Se puede evitar la medida de la actividad zbsoluta de la
muestra agregando a la solucién problema de plutonio una can—~
tidad ex&ctamente conocida de 238Pu patrén y rezlizando un ter

cer espectro de esta nueva muestra,

Si I es el nfimero de desintegraciones de 238Pu equivalen—
tes a la concentracién del mismo agregadas a la muestra por mi
litro de solucién original y

Area pioo (239Pu + 240Pu)

R.e ? en la nueva muestrasnorma
3 Area pico (238Pu + 241Am)




240

lizando a 100 el area del pico (239Pu + Pu) se tendri que

el area del pico(23°pu ¢+ 24'am) - 100/R,

ios impulsos registirados en esta espectro debidos exclu

sivamente al Pu-238 patrén ariadido, serén

100 100 (R1 - 33)
I = - = 100.

R3 R1 R1R

3

¥, por lo tanto, el factor de eficiencia, seri ahorez3

5. I, - 1oo(R1 - R3)

I I.R1R3

con lo que la actividad especifioca del plutonio problema, en

depeme. y Atomo gramo seris

A = IR3(R1 + 1)

C.E C(R1 - R3)

=1
"

donde C es la concentraciém de plutonio, en &tomos gramo por

militro de solucién.

Sustituyendo ahora este valor en (5. 2) y (5. 3) se -

obtiene s
100IR, Ry
PPu~238 = .
CR,(R,~ 3)AE(P|.1-238)1-IR3(R2—R1 )AE(Pu~238)/4%{ Am-241)




PAm=241 =

100133(112-411 )

(
CR2(R1—R3)AE(Am-241) + IRB\RZ—R1)

(56

8)
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IX,~ CONCLUSIONES,-

1=~ De todo lo expuesto se puede sacar oomo conclusién fun—
damental, que la espectrometria alfa con semiconduotores se
presenta oomo una téonioca intcresante tanto para el anfli—
sis cualitativo oomo cuantitativo de nucleidos emisores alfh
o de nucleidos radiactivds cuyos descendientes sean emiso—

res alfa.

2e— El anllisis cualitativo es inmediato, calibrado previa~
mente el espectrémetro en energias, bien con una fuente pa-
trén de lineas con energias conocidas, bien con un genera—
dor de impulsos a contactos de mercurio, a su vez calibra—
doj siempre y cuando la resolucién del espectrémetro utili-
zado sea suficiente para separar las lineas objeto de anili

sis.

3o.- El anslisis cuantitativo lleva implicito determinar las
areas de los picos que representan en el espectro la linea
o lineas alfa de cada nucleido a analizar. Las concentracio
nes de los mismos son una funcién lineal de las areags res——

pectivas,

4.~ Si las lineas alfa est&n bien resueltas, la integracién
es inmediata por simple suma de los impulsos acumulados en

cada canal de los que forman el.pioo, tomando como ifmites



relativos con resecto al mi&ximo, los mismos para todos. De
esta forma solo se comete un error, que puede ser pequeiio,
debido a las colas de baja energia pertenecientes a los pi-

cos de energla superior.

5¢= Si las lineas no estfn bien resueltas, se puede reali—
zar la integracién admitiendo que todas las lfineas alfa mo-
noenergéticas de un espectro realizado con semiconductores

son semejantes, es decir, tienen la misma anchura medida a

alturas proporcionales a las de cada una de ellas, Esta hi-
pbtesis no es rigurosamente exacta, pero la experiencia de-
muestra que puede aceptarse, sobre todo para lineas de ener
gias no muy diferentes, De esta forma las areas de los picas
pueden calcularse por comparacién con la de una linea aisla

da (no interferida) contenida en el mismo espectro.

5¢1+= Una linea aislada en un espectro se consigue incorpo-
rando 2 la fuente a medir un nucleido que emita particula -
alfa monocinéticas de energla suficientemente diferente de

las de los dem#4s picos del espectro (generalmente Po-210) -
que estaré en las mismas condiciones experimentales que los
otros nucleidos que integran la fuente y que servirf de pico

patrfn, base de comparacién de los otros,.

5¢2¢= La ecuacibn analitica de una linea alfa es muy compli

cada y dificil de determinar, por los muchos factores que -



AT

intervienen, pero parte de ella puede ser ajustada a una -
ecuacién empirica del tipo Y = A ¢ BeCx o En donde la cons
tante A es f4cil de hallar teniendo en cuenta que en los

espectros alfa realizados con detectores de barrera de sili
cio cuyaz ventana es una finisima pelicula de oro, la ocola ~
de baja energifa comprendida entre las energias relativas O

¥y 0,8 es practicamente constante e igual al 10% de las de~
tectadas y esto para cualquier tipo de fuente espectroméiri
ca. Conocida esta constante, un ajuste por minimos cuadra—
dos de la pzrte de la linea comprendida entre 0,8 y 0,985 -

de energlas relativas, permite determinar las constantes B

yC.

5¢3e= Una vez determinada en su totalidad la forma de linea
monocinética correspondiente al patrén interno, se compara
con las demfs lineas que integran el espectro complejo a -
descomponer, lo que se muede realizar resolviendo el siste-

ma de ecuaciones que resulta de hacer minima la expresién g
. 2
? ( 2%- RjYy-ai = 'Yx)

con respecto a las Ri’ o relaciones entre el area de cada -

uno de los picos y la del pico patrén.

Un ajuste més adecuado se consigue ponderando la expre

sibn anteriors



> . = 2
Wy ( i Rily—ai = Tx)

en donde el peso estadistico Wy se toma como el inverso de la
varianza calculada de las magnitudes encerradas en el parén—

teSiSo

Sede— Dado que los especiros obitenidos en un analizador de -
impulsos multicanal son histogramas y no lineas continuas, -
los picos, si no coinciden sus respectivas energifas en posi-
ciones identicas de los canales de los miximos (cosa extrema
damente improbable), aparentemente no presentarén la misma -
forma y los ajustes descritos en el pérrafo antedor arrastra
rén este error., Para subsanarlo se han esiudiado itres posibi

lidades diferentes s

5e4e1e= Resolucifén de un sistema de tantas ecuaciones como -~
picos a descomponer tenga el espectro, cuyas incdgnitas son

igualmente las Ri’ pero comparando ahora areas completas en

lugar de oontenidos de canal uno a uno. Este ajuste no es, =
por lo tanto, de minimos cuadrados y los resultados, salvo -
en el caso en que las lineas est&n suficientemente resueltas,
ha proporcionado resultados menos precisos que el método an—

terior,

S5ede2e= Resolucibn del sistema de ecuaciones en Ri obtenido

haciendo minima la expresiéns



S (X Rifeai - Yp)°

n 1l

0 mejor s

2
wa( Z:._ R Y ai Yx)

n

en la que las Y} son los contenidos de los canales que -~

-ai
integrarian el patrén si tuviera la misma posicién relativa
indepcndientemente respecto a cada uno de los picos que pue

den obtenerse mediante la expresiféns
Yr ai = Yx-ai <+ )\i (Ygmai=l = Yx-ai)

en donde las )‘i son las fracciones de canal gue se debe =
desplazar el pico patrén al ajustarlo a cada pico. £1 cllou
lo de cada )\i se hace por iteracién nasta conseguir un -
Xz minimo.

El procedimiento da buenos resultacos pero el chlculo
es enormemente largo y es neccsario disponer de un computa~

dor de gran capacidad de memoria y rapideze.

5¢3e3e= Resolucién del sistema de ecuaciones en Ri que se -

obtiene haciendo mfnima la expresién s

ST (ST R, - 12
n i



cién

o mis adecuadamente

‘zn:w:r ( Z RYY ;- TP

en la que Y!_.j se obtiene de la misma forma que en el caso

anterior pors

rero ahora los canales que integran el pico patrén se deg——
plazan la fraccién /\ al compararlo con todos los picos, con
lo que ésta fraccifin no tiene el mismo significado que las -
definidas anteriormente y solo es un valor intermedio que me
jora el ajuste. Su valor se calcula igualmente por iteracién

hacta lograr hacer minima lz expresién s

—_— 1/2
2 ux( %bRin-ai - 1y)? /
n -

2 ¥y
n

Los resultados son buenos incluso en espectros pricticamente
no resueltos (caso de la mezcla Pu-239 4 Pu-240) y el método

resulta més simple y rapicio que el anterior dado que la fun—

A

Dw = f()) se ajusta bien a una parfbola,P0l2e

6o— Se han realizcdo andlisis de diferentes nucleidos (mez—

'
236

clas isotépicas de uranio, de plutonio, trazas de Pu en -



?383u, etc.) por los métodos indicados y se han comparado -
los.resultados con los obtenidos con otiros métodos espectre
métricos especificos para cada problema, algunos ya citados
enila bibliograffa. En todos los casos se han oonseguido pre
cisiones anflogas e incluso mejores, siehdo los métodos pro-

puestos més rédpidos en su ejeoucién,

Te= La precisién lograda en la determinacién de un nucleido
por el método de minimos cuadrados con lea intervencién del
peso estadistico, estimada por su desviacién tfpice, resulta

ser me jor que la obtenida mediante la expresién i

G‘Ai< Vmiz + Ay

8¢~ En los casos en que 1a§ lineas no est4n &bsolutamente re
sueltas, aparecen errores debidos a la falta de exactitud en
la posicibn de los canales atribuidos a los picos no percep—
tibles, tanto mayores cuanto menor sea la definicién y peor

la resolucidn .obtenidas en el espactro, pero estos errores -
pueden compensarse parcialmente si el mucleido a determinar

tiene alguna linea de estructura fina mejor resueli{a que las

demis,
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