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Estudio de reacciones nucleares inducidas por neutronssbre
germanio. Determinacion, trazabilidad y
aplicaciones de los datos nucleares

Resumen

En la presente Tesis se estudid al germanio desde aspmmtos explorados. Se
determinaron y publicaron varias constantes nuclearess@epos del elemento y se
encontraron dos aplicaciones originales en el camposdeshctores nucleares y del analisis
por activacion.

Para mejorar los escasos y discrepantes (o inexas)etatos bibliogréaficos referidos a las
constantes nucleares del germanio, se determinarsedagones eficaces de las reacciones
umbral”°Ge(n,py°Ga, “Ge(n,pj°Ga y‘Ge(n,pf'Ga. Asimismo se midieron los factores
ko correspondientes 4Ge y’°Ge con exactitud y precision comparables a otros datos
publicados. Se desarrolld también un método radioquimicoseparacion de galio y
germanio. Adicionalmente, se descubrieron nuevas ¢ianss gamma dé{"Ge.

Se plante6 asi la primera derivacion de esta ,Tre$isida a la viabilidad de utilizar
germanio como monitor integral de flujo neutrénico eacteres de investigacion. A ese
respecto, se demostrd su potencialidad en el analisiagtgacion paramétrico de muestras
bioloégicas; se desarrolld en tales matrices una ajdlitanovedosa, la determinacion
simultanea de fésforo y aluminio empleando germanio camaitor de flujo integral y
comparador. Consecuentemente, se determiné la sexftian de la reacciéiiP(n,o)*®Al,
mejorando sustancialmente los valores previos de dichstante. También se desarrolld,
como herramienta, un novedoso método para determinalt&ieamente los factorésy a en
reactores de investigacion.

Por ultimo, se elaboraron varios trabajos concetegeml estudio, la determinacién, la
evaluacion y la compilacion de datos nucleares, que kg/@ncen una de las secciones mas
relevantes de esta Tesis.

De resultas de todos los temas tratados, se han dealido publicaciones en revistas
internacionales con referato y catorce presentagioe@ congresos nacionales e
internacionales.

Palabras clave: germanio, reacciones nucleares, secciones eficaeastores nucleares,
andlisis por activacion neutrénica, datos nuclearazahilidad.



Study of neutron induced nuclear reactions on germaom.
Determination, traceability and applications of nuckar data

Abstract

In the present thesis, germanium was studied in aspéddtsrsexplored. Several nuclear
constants of isotopes of the element were determimeégh@blished. Two original applications,
in the field of nuclear reactors and activation anmglysere found.

In order to improve the scarce and discrepant (or irxjsbibliographical data, referred
to the nuclear constants of germanium, the crosssesctiof the threshold
reactions?’°Ge(n,pJ°Ga, “Ge(n,pJ°Ga and‘Ge(n,pJ'Ga were determined; the, Kactors
corresponding to™’Ge and®Ge were measured, as well, with accuracy and precision
comparable to other published data. A radiochemicalodefdr separation of germanium and
gallium was also developed. In addition, new gamma transitf ""Ge were discovered.

Thus, the first derivation of this thesis was outlinédvas referred to the viability of using
germanium as integral neutron flux monitor in reseaeelttors. In this respect, its potentiality
in parametric activation analysis of biological sarepleas demonstrated; in such matrixes, an
innovative application, the simultaneous determinatidn atuminium and phosphorus
employing germanium as integral flux monitor and compayatas developed. Consequently,
the cross-section of tH&P(nw)?°Al reaction was determined, substantially improving the
previous values for this constant. As a tool, a newhatkfor simultaneous determinationfof
ando research reactor parameters, was also developed.

Finally, several works, connected with study, deternanatevaluation and compilation of
nuclear constants were elaborated and published; thaycarding in one of the most relevant
sections of this thesis.

As a result of all these subjects, eight publicationgtiernational journals and fourteen
presentations in national and international confergmave been carried out.

Keywords: germanium, nuclear reactions, cross sections, nucleactars, neutron
activation analysis, nuclear data, traceability.
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Prefacio

Una Tesis doctoral pretende ser un trabajo de investigdei excelencia, que demuestre la
capacidad del doctorando para enfrentar la vida profesmm&brma independiente con el
maximo nivel cientifico y académico. Esto ultimo ffiga idear, planificar, dirigir, ejecutar o
bien juzgar, desde complejas experiencias de laboratdesarrollos tedricos creativos, hasta
llevar adelante proyectos de investigacion o tecnol§gieoenvergadura.

Su realizacion no es una empresa sencilla, como Bs & ejercicio de la profesion ni la
vida misma. Si bien la comparacién parece desmesuradaergro algunas analogias que
considero vélidas en muchos sentidos. En los tres ,cab@dcance de metas y objetivos
impuestos no siempre es directo y simple. Es por lo taetesario cultivar criterios amplios
gue permitan adecuarse a los cambios que impongan las w@raias o los resultados
inesperados, tanto adversos como favorables. Estatoay aprender de los aciertos y
errores, propios o ajenos, es una valiosa premisao @sstla esencia misma del método
cientifico: hechos o experimentos, planteo de hipgtes&ayo, error o novedad, rectificacion,
nuevas experiencias. Como soporte fundamental, es ad@pr@scindible basarse en una
escala de valores y principios que mantengan los aspétitos a resguardo. Soélo asi es
posible llevar emprendimientos hacia el éxito, condmsasatisfaccién al mismo tiempo.

Lo precedente, mas alla de ser una mera enunciaciémaldledgpreceptos, es precisamente
la linea rectora de esta Tesis. La planificaciofizeata al comienzo permitié rapidos avances
en los primeros afos, estando cerca de concluirla.ef®onces surgio la idea de emplear al
germanio como monitor de flujo neutrénico y como congargara el andlisis por activacion
paramétrico. Esto proporcion6 un nuevo impulso que, nérgiezos ni complicaciones,
llevé a una sucesion de trabajos, en su mayoria publicadasirtiéndose las aplicaciones
citadas en uno de los temas centrales de la Tesigueciéndola en forma significativa.

Por otro lado, las distintas experiencias relacionadasel germanio derivaron en otras
realizaciones que también se agregaron a esta Tesispmeiderarlas un aporte original y Gtil.
Es asi como, con el Dr. Cohen, incursionamos earapo de la evaluacion y compilacion de
datos nucleares, planteando reglas generales y reconmeadambién con varios trabajos
publicados y presentaciones en congresos.

De todo esto, he aprendido.

Juan Carlos Furnari
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Nomenclatura

Para la escritura de esta Tesis se adoptaron las cwmnves internacionales con las que se
representan a los nucleidos y las reacciones nucleaoesejemplo,’’Ge(n,pj°Ga. Los
parametros mas usuales, como el periodo de semidesinbeg(Bgi y la seccion eficaz de
captura 6), entre otras, se aclaran de todas maneras. Por sugeeastilizan las unidades y
normas del Sistema Internacional de Unidades.

Las unidades de tiempo utilizadas son
s: segundos (y sus submultiplosy ms)
min: minutos

h: horas

d: dias

a: anos

Las energias se expresan en electrén-volt [eV] y sitfptos keV y MeV

Por otra parte, las unidades de las magnitudes fisicgdesiomcompuestas, se escriben con
sus exponentes correspondientes y entre corchetes,esonsmial, por ejemplo, {sm?].

Para las referencias bibliograficas se adoptd la quengdeada por muchas revistas
cientificas, citando en el texto el apellido de los eg@rincipales y el afio de publicacion
entre corchetes; registrandose luego por orden alfabéticda seccion de Referencias
Bibliograficas con el titulo entre comillas, los a@®y la referencia en forma completa. Esto
hace que se mencione a los autores en el texto ifeféecitompilacion de la bibliografia.

Cuando fue necesario efectuar alguna aclaracion circaratase realizd una llamada con
un asterisco como supraindice, al pie de la pagina. Detaanforma se emplearon nimeros
entre corchetes como supraindice, para las referebitiisgraficas de tablas o graficos,
realizando las citas a continuacion de los mismos.

Las ecuaciones matematicas se numeraron entre p@@éraegeponiendo al nimero
correlativo el numero principal de la seccion corresmotdj por ejemplo, la ecuacién 15
consignada en la seccion 2.3.1. se nombrara (ec. 2.15)criteio analogo se utilizé para
numerar las tablas y figuras.

Las incertidumbres absolutas o relativas de los va&sgsulados en tablas se consignaron,
segun la conveniencia del caso o para respetar el dgtoabpublicado, de acuerdo a los
siguientes ejemplos de formatos:

21,23(4) : 21,23 0,04
1,240.10 (1,2%) : 1,240.10+ 0,015.10

Para presentar o enfatizar una frase, o citar un p@rse utilizé el formato italico, como
ejemplosjntegral de resonanciacocienteQy

La simbologia o el significado mateméticos de ciertagurpatros se definieron en cada
caso.



Glosario de siglas empleadas

Si bien estan aclaradas en el texto, hemos consideceeniente listar las siglas citadas en la
Tesis en orden alfabético a continuacion

AANI: Andlisis por Activacion Neutrénica Instrumental

AANR: Andlisis por Activacion Neutronica Radioquimico

ARN: Autoridad Regulatoria Nuclear

BIPM: Bureau International des Poids et Mesures

CAB: Centro Atdmico Bariloche

CAC: Centro Atébmico Constituyentes

CAE: Centro Atémico Ezeiza

CNEA: Comision Nacional de Energia Atémica

FDA: Food and Drug Administration

IAEA: International Atomic Energy Agency

ICRM: International Committee for Radionuclide Metrgyo

IPEN: Instituto Peruano de Energia Nuclear

IUPAC: International Union of Pure and Applied Chemistry

NBS: National Bureau of Standards, Estados Unidos

NIST: National Institute of Standards and Technologyadss Unidos
OIEA: Organismo Internacional de Energia Atomica. &hibliografia se cité como IAEA



1. Introduccién

1. Introduccion
1.1. El elemento germanio

Este metal, de hermoso brillo plateado, fue uno dedsssiementos cuya existencia predijo
Dmitri Mendeleiev (0 Mendeléyev) a principios de la décddal870. EIl primero fue el
ekaaluminio, llamado luego galio por su descubridor P. E.d.@eoBoisbaudran, en 1874.
Luego siguié el ekaboro, descubierto en 1878 por el quimico due€o Nilson, quien lo
bautiz6 como escandio. El triunfo final llegd en 1886, cualdmleman Clemens Alexander
Winkler, estudiando el mineral de plata argirodita (BAGeS), descubierto el afio anterior, al
comprobar que se cometia un error sistematico del 7% amalsis cuantitativo del mismo,
encontrd al elemento que en todo concordaba con eligkade Mendeleiev. Winkler le
puso el nombre germanio, estableciendo la rara casualidadue los tres elementos
vaticinados fueran nombrados por sus descubridores en hosus respectivas regiones de
origen [Asimov, 1983], Galia, Escandinavia y Germania.

En la corteza terrestre se encuentra en una propateitrs.10 % en peso. El elemento se
encuentra en otros minerales, ademas de la argiroditefieldita [4AgS.(Sn,Ge)g;
germanita (FeGGeS, que ademas contiene galio, arsénico y cinc); rami@itifuro de cobre,
hierro, cinc y arsénico) y en otros minerales mesigrsficativos de cinc.

El elemento se obtiene principalmente de la germardly ranierita, 0 como subproducto
en los procesos de obtencién de cobre, cinc y eretdazas de ciertos carbones (esta ultima
constituiria una importante reserva futura de germanio).

El proceso de produccién consiste en convertir a todescdanpuestos del elemento
existentes en los minerales en Gagglr tratamiento con HCIl. El Ge@s un liquido volatil
(Peb.: 84 °C), y gracias a esto se separa de los éam@Entos presentes (fundamentalmente
arsénico) por destilacion fraccionada. El cloruro deofiza luego para obtener Gg@Que por
ultimo se reduce en atmdésfera de hidrégeno a 650°C. Pauafleacion posterior se usa el
proceso de fusién zonal, llegando a la ultra-alta pureadacque se emplea en los detectores
de fotones (relacion de impurezas aproximada'3:10

Algunas de las propiedades fisicoquimicas del germanio sowlifidak, 2010; Webelements,
2011]:

Punto de fusién: 938,25 °C

Punto de ebullicién: 2833 °C

Densidad (25 °C): 5,3234 g/ém

Volumen atémico: 13,63 ciimol

Densidad atémica: 4,418 . Z@Gtomos/crh

Masa atomica relativa: 72,63 g/mol [[IUPAC, 2011a]
Resistividad eléctrica: aproximadamente 50000 Q0n
Estructura cristalina: Cubica

Dureza: 6 (escala de Mohs)

Color: Gris plateado

En estado puro es cristalino, relativamente duro y quelradin condiciones de
laboratorio, el agua, el acido clorhidrico, el acidotsidb diluido y las bases no lo atacan,
pero si lo hacen los acidos sulfurico concentradacaiyrfluorhidrico diluidos.
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1. Introduccién

1.1.1. Aplicaciones del germanio y sus compuestpsd/ebelements, 2011; MedicineNet,
2011]

Junto al silicio, el germanio es un conocido mateealisonductor utilizado en infinidad de
dispositivos electronicos. El desarrollo de los primetimslos se hizo con germanio y fue
usado durante y luego de la segunda guerra mundial como detecilrad&ta frecuencia
(UHF) en seiales de radar y de radio. Dopado con FBASB, Al o Ga, se usa como diodo,
transistor u otros componentes en cientos de apliegion

Exceptuando sus aplicaciones en electronica, no son fomgidos los usos del germanio,
sin ser por ello menos importantes o interesantas.el Eampo de la 6ptica, el GeO los
vidrios basados en germanatos {80, Mg.GeQ,), poseen alto indice de refraccién y han
encontrado aplicacién en lentes gran angular de canearagjetivos de microscopio y para la
fabricacion de fibras dpticas. Puesto que el metaldx&lo son transparentes a la radiacion
infrarroja, se usan en forma de monocristales enratouccion de lentes, prismas, ventanas y
filtros y otros dispositivos 6pticos en el ambito dedextro IR de 2 a 1dm, entre los que se
encuentran detectores infrarrojos extremadamentebiensi

Se han desarrollado nuevas aplicaciones de aleaciorgermanio, por ejemplo 24% de
germanio y 76% de arsénico, que funde a 351°C; aleacionesndangerniobio y aluminio
son superconductoras a 20 K y otras similares sirvenfgdanear imanes de gran potencia. El
contenido de germanio en ciertas aleaciones contribuygpie se expandan al bajar la
temperatura.

También se emplean compuestos de germanio como catedigadm la industria
petroquimica y del poliéster y para la construccion dadiieos en la industria de las lamparas
especiales.

Existen los germanos, @&n.,, hidruros semejantes a los silanos, que se descomponen a
temperaturas superiores a 300°C y se usan para producir cagagefigermanio mediante su
descomposicion térmica.

Una mencién especial se merece el empleo de compuesgiarogermanicos en la
preparacion de productos farmacéuticos. Existen estudios sbuso del sesquisulfuro de 1-
fenil-2-carbamiletiigermanium y del hexéxido de 1-féhitarbamiletigermanio como
citotoxicos en quimioterapia oncolégica, al igual que ahdldo Germanium-132 [Applied
Health, 2009]. Respecto de este Ultimo compuesto hexdxidd-adeboxietil germanio,
llamado comercialmente Germanium Organic o Ge-132, al igual el lactato-citrato de
germanio, se emplea como suplemento dietario, revitédizde la piel y otros 6rganos,
antioxidante e incluso en tratamiento de osteoporbsjsdt al., 1993].

Como curiosidad, existen reportes que atestiguan (a vesesurglamento) haber
encontrado concentraciones altas de germanio, de B8S& ppm, en aguas y plantas
consideradas milagrosas, como el agua de Lourdes, el giitdlga Y el aloe vera. El empleo
de 2-carboxietil germanio, al que le atribuyen “asomdsqgsoderes curativos”, ha sido muy
popular en Japén desde 1970. Usualmente, estos compuestos sustradios en dosis del
orden de 500 mg diarios durante 2 a 36 meses. Ahora biempanye ciertamente no es un
elemento esencial y, si bien su toxicidad es bajaasaeportado casos de disfuncién renal en
pacientes que lo han ingerido durante largos periodos.
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1. Introduccién

Food and Drug Administration (FDA) de EE.UU. advierte quester en el mercado
productos que contienen germanio y han sido etiquetados cwudamentos de uso en
diagndstico, cura, mitigacion, tratamiento o prevendérenfermedades como el SIDA o el
cancer, si bien no hay nuevas autorizaciones de erdplembmpuestos de germanio como
medicamento ni en experimentacion.

El germanio ha sido puesto a la venta con una ampliedear de nombres comerciales,
como sesquioxido de germanio, GE-132, GE-OXY-132, vitamin®r®;Oxygen, Nutrigel
132, Inmune Multiple y Germax. La FDA recomienda que los prioduque contienen
germanio para el uso humano deben ser etiquetados conmpstgxnocivos para la salud”
[MedicineNet, 2011].

Continuando con las aplicaciones médicas, ahora ereticima nuclear, es interesante
mencionar el empleo del is6topo radiactivo 68 del germamolos “generadores de
®®GeP®Ga’. En estos dispositivos se fija®&Be”, como Ge(IV) en una columna de resina de
intercambio i6nico, alimina, TiOo ZnQ, (segln el fabricante), para luego eluir®ia,
producto de su decaimiento, como cloruro, citrato o coogplee EDTA o DTPA. Dado el
periodo de semidesintegracion Hf&e, estos generadores tienen una vida Gtil de alrededor de
un afio. EF%Ga, emisor de positrones, se emplea marcando compuestcdiggnadstico por
imagenes empleando la técnica de tomografia por emisipogiteones (PET, por su sigla en
inglés).

En el ambito de la tecnologia nuclear, la utilizaciéas ndifundida del germanio es la
construccion de distintas clases de detectores de foxonegamma para espectrometrias de
media y de alta resolucién. Existen detectores de gatmame bismuto (BGeO0.,),
denominado BGO, excelente centellador de alta eficiepara fotones de energia media,
empleados precisamente en tomégrafos PET y converesofiamografia axial computada de
rayos X), a pesar de su relativamente lenta respuest®GPE presenta muy buenas
propiedades mecanicas y épticas, asi como altos valerdensidad, nimero atémico (por el
Bi) e indice de refraccion, lo que lo convierte en uten altamente absorbente de fotones
por efecto fotoeléctrico en un amplio espectro de ergfigfell, 2000, pag. 239].

En la actualidad, el germanio enriquecido en su is6topo Enpkea en el estudio de la
transformacion beta doble, libre de neutrinos, emdsalacion subterranea de Gran Sasso
[Klapdor-Kleingrothaus et al., 2003].

Volviendo al elemento germanio, en forma de metal roastalino y de alta pureza, es muy
conocida la ya adelantada utilidad como detector semicandpata espectrometria de alta
resolucion en practicamente todo el rango de energiakd®,sm 4 MeV). En un principio
(décadas del 60 y del "70) se emple6 el germanio compensadiia;oen los populares
detectores de Ge(Li). Esta aplicaciéon impulsé el ddkarde métodos especiales de
purificacién y analisis con el fin de lograr un matedal mayor pureza, sin la necesidad de
compensar el numero de portadores de carga. Asi, el gerdaniltra-alta pureza, también
llamado hiperpuro (high purity germanium -GeHP-), se congigiiandolo por fusién zonal,
logrando un grado de pureza extraordinariamente alto, coagfzers cargas intrinsecamente.

La concentracion de impurezas resulta del orden déta@Mos/cm (ca. 2.1G ppt o bien

" %8Ge, Ty,= 270,95 dias. Decae por captura electroni®&a (T,,= 67,71 min.), emisor de positrones.
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relacion impurezas/matriz 1:f0en masa), verificable sélo por efecto Hall, pues ningun
método analitico convencional o nuclear es capaz dezac estos valores de sensibilidad.

El efecto Hall es la generacion de una diferencia denpiadeperpendicular al sentido de
circulacién de una corriente a través de un semicondwtiando éste se somete a un campo
magnético transversal al plano en el que circula ldectder. En un semiconductor intrinseco
como es el GeHP, la diferencia de potencial menciopadeeniente del efecto Hall es
directamente proporcional a la cantidad de portadores da ganerados por las impurezas
presentes en el material. Las mediciones para deterlainantidad de portadores se realizan
siguiendo el método de Van der Pauw [IEEE-1160-1993]

El hecho de disponer de un material tan puro fue aprovedsap@cialmente en los trabajos
experimentales de esta Tesis, puesto que ofrece diversiiliqamies de aplicacion en el
campo de la quimica nuclear al permitir estudiar cier@scienes nucleares con alta precision
y exactitud. Ademas, brindé la posibilidad de emplearlmccanaterial de referencia en
algunas experiencias, como la determinacion de flujogdrécbs o de otros parametros de
interés en reactores nucleares de investigacionoas su empleo como comparador en el
andlisis por activacion paramétrico, tal como se ed@bmas adelante.

1.2. Caracteristicas isot6picas y nucleares

El elemento germanio posee cinco isétopos naturaleas @ayacteristicas se consignan en
la tabla 1.1, incluyendo los valores de las principatasstantes nucleares conocidas en los
comienzos de esta Tesis.

Tabla 1.1: Principales constantes nucleares del germanio yssis6topos en 1994.

(0. seccion eficaz de capturdy: integral de resonancia Los significados de estas
constantes se aclararan mas adelante). Masa atdataitiea del germanio: 72,64(1)

Abundancia| & (ny) | o (ny) lo G (n,p)
Isétopo isgzﬁ]ggca [barnf® | [barnf* | [barn® [mbarn]
“Ge 21,23(4) | 3,15(16) 3,50(1B) 2,4(7)
"“Ge 27,66(3) 0,98(9) 0,88(22)| 0,022(%)
“Ge 7,73(1) 15(2) 65(6)
“Ge 35,94(2) 0,24(6) 0,52(6 0,43(7)
"“Ge 7,44(2) 0,05(2) 0,07(2 2,0(4)
Ge elem. 2,3(2)
MuUPAC, 1994 “ Sher, 1974
PhupPAC, 1991 Bl'Rau, 1967; en Calamand, 1974

B! Mughabghab, 1973

Varias constantes nucleares no estaban determinddastaban con insuficiente precision
en los trabajos previos antes de comenzar esta $esidp uno de los avances logrados con
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ella la mejora en la informacién bibliografica aceme sus datos nucleares, como se vera
durante el desarrollo. Como adelanto entonces, senprese la tabla 1.2 un resumen del
estado actual (2011) de los valores de los mismos paramatonstantes. No estan incluidos

los factoresk, de dos de sus is6topos y la nuevas emisiones gamma dessutiéd"Ge (ver
secciones 4.5 y 4.6, respectivamente).

Tabla 1.2: Valores de las principales constantes nucleares lds is6topos de germanio en

2011
Masa atémica relativa del germanio: 72,63{1)
Abundancia|  (ny) | o (ny) [b] lo G (n,p) [mb]
Is6étopo | isotdpica [b]® [b]®!
(%)
“Ge 20,57(27)| 3,052| 2,90(28) | 1,5(3) 3,1(3)""
“Ge 27,45(32)| 0,886 0,8(%) 0,8(2) 0,0959(24Y
“Ge 7,75(12)| 14,70 14,48) | 64(6)
“Ge 36,50(20)| 0,519 0,51(8) | 1,0(2) | 0,00938(59f'
"“Ge 7,73(12)| 0,1546f 0,0688(34) 1,8(4)
Ge elem. 2,20(4Y | 6,0(1,0)

UUPAC, 2011a
CIIUPAC, 2011b
BINNDC, 2011

]

“ Mughabghab, 2003

Se realiza a continuacién una comparacion analogaosodakos de la conocida Tabla de

B Meierhofer et al., 2009
! Cohen, Furnari et al., 1996 (esta Tesis)
" Furnari y Cohen, 1994a (esta Tesis)

Nucleidos del Forschungszentrum Karlsr{iR Karlsruhe, 1995 y 2006]

Figura 1.1: El germanio en la Tabla de Nucleidos de 1995
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Figura 1.1: El germanio en la Tabla de Nucleidos de 2006
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En las fig. 1.1 y 1.2 se reproduce el sector de la Tablsuideidos, en el que estan
situados los is6topos naturales del germanio y sus radip@&® mas importantes. Entre estos
dltimos se destacan EGe, el”’Ge y el’’"Ge, productos de reaccionesyfrgue estudiamos
con detalle en esta Tesis.

También se observan los isétopos de los elementasoge@lgunos de los cuales estan
relacionados con el germanio por ser productos de lasioras nucleares inducidas por
neutrones sobre nuestro elemento, que fueron ensayaesta aresis:

°Ge(n,p)°Ga; “Ge(n,p)*Ga; ‘Ge(n,pJ'Ga; “Ge(np)*Zn y “Ge(np)*Zn

Observemos, por ejemplo, el cambio en los valoresigoados de las abundancias
isotépicas del germanio (debajo de los nombres de Idepis® en los cuadros negros,
expresados en %), actualizados a 2003 [IUPAC, 2003]. Perdnteéssante aun es que,
habiendo nuevos datos de secciones eficaces y de pediodesiidesintegracion, la Tabla de
Nucleidos de 2006 consigna los mismos valores que en 1995. Hleussta tabla es
practicamente universal, pero como se observa, losegtle las constantes no siempre estan
debidamente actualizados. Es de remarcar que estai¢allariuchas utilidades, pero no es
recomendable emplear los datos nucleares en calculasogteen el caso de esta Tesis se han
utilizado exclusivamente datos de publicaciones primaraes tablas evaluados especialmente.
Esto se trata in extenso en la seccion 6.

El sentido de esta comparacion, mas que destacar el dpartestras investigaciones ep el
marco de la Tesis, es hacer notar que los datos de talidian, se actualizan, y por lo tanto
es necesario controlar este conocimiento variabla pantener la debida consistencia jcon
otros datos con los que se vinculan en los célculos.

Sobre esta importante consideracion, dado que todaxpasiemcias fueron realizadas
sobre determinados is6topos del germanio, resulta sagiviic considerar las posibles
variaciones en la composicion isotdpica del elemehiteespecto, es interesante observar que
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la International Union of Pure and Applied ChemistryRAL) centraliza toda la informacion
bibliografica original acerca de la determinacion expental de pesos atomicos y las
composiciones isotépicas de los elementos quimicosizaméd andlisis estadisticos y
elaborando datos promediados segun criterios propios. Essakados son los que se
informan a la comunidad cientifica, quien acepta comoauleiéndiscutida esta fuente. En
general, para otros parametros y constantes existedyrensidad de tablas elaboradas por
diferentes instituciones o investigadores, quedando aierilel usuario la eleccion de los
datos que empleara en sus calculos, junto a los resultadeasdexperiencias. Ambas
modalidades de presentacion de datos, esto es, la coapileentralizada o las tablas
independientes, presentan ventajas y desventajas cuyaid@lisdetallada, que motivd varias
publicaciones y presentaciones en congresos [Cohennarkut994; 1995; 1999; Furnari y
Cohen, 1994c; 1995a; 1998 y 2010], se presentara mas adelanteetida 6. En principio,
es de destacar que se ha tomado muy en cuenta el orggenatlacion de los datos de tabla
empleados en los calculos realizados para esta Tesif) puesde ellos depende la calidad de
los resultados obtenidos.

En el caso de los pesos atébmicos y abundancias isa@pgieashan encontrado algunos
factores de duda acerca de la validez de los datos consgoad® sus incertidumbres en
varios elementos quimicos [Furnari y Cohen, 1995b]. Cagnpugde apreciar, aun tomando
en cuenta estas observaciones criticas, se puedercenfigue la variabilidad de las
abundancias isot6picas no influird significativamentdasrincertidumbres de las constantes y
de los parametros nucleares determinados en esta Tesis.

Los datos empleados en esta Tesis, correspondientssnasas atomicas relativas y las
abundancias isotopicas de los nucleidos de interés, fegt@idos de la Ultima publicacién de
pesos atdbmicos y abundancias isotdpicas de IUPAC [IURBCLa; IUPAC, 2011b].

Como corolario, es de hacer notar que si se realizaggalculos con el conjunto de
valores de la version anterior [ITUPAC, 1991 y 1994], lastamtes nucleares determinadas en
esta Tesis presentarian una diferencia de alrededor deri%especto a las establecidas, lo
cual resalta la necesidad de renormalizar los valotesmieados experimentalmente toda vez
gue se cuente con nuevos datos, confiables y coneistémicual se llevo a cabo en la seccion
6.4.2.
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Primera parte
Marco tedrico

2. Elementos de neutrdonica

2.1. Reacciones nucleares inducidas por neutrones

Existe una gran diversidad de interacciones de los nestrooe la materia. Desde la
sencilla dispersion elastica, causante del frenado o raide de los neutrones, hasta las
diferentes familias de reacciones nucleares. En(@gteo caso, la facilidad con que esta
particula neutra puede penetrar en los nucleos, y en padesponibilidad de diferentes
sistemas para obtencion de flujos neutrénicos, desddlaserficentes de laboratorio hasta
reactores nucleares, han hecho de las reaccioneanmascieducidas por neutrones el principal
medio para la produccion de radioisétopos con fines dergib industriales, asi como su
aplicacién en ciertos métodos analiticos.

La probabilidad de ocurrencia de las interacciones citdejlasnde de las propiedades de la
especie nuclear irradiada y de la energia cinética deidmeuta descripcién probabilistica de
tales interacciones esta dada pasdecion eficaz, cuya unidad es #larn (1 b= 10** cnr).

Asi, para el proceso de absorcién del neutrén se enlpteaacciones eficaces de captura, que
son constantes nucleares propias del nucleido consideseglm) la reaccién nuclear inducida.
Segun la energia del neutrén, pueden ocurrir reaccionegptiea radiante(n,y), exoérgicas;

o reaccionesimbral en general endoérgicas. Este (ltimo nombre deriva declesidad de
superar un umbral energético por parte de los neutronegjparacurran. En estos casos,
usualmente se expulsa una particula del nacleo, en reacdentpo (n,n’); (n,2n); (n,p);
(n,a); etc.

En el caso de las reacciones de captura radiante, d#rsexficaz de captura(v) es
inversamente proporcional a la velocidado a la energia) de los neutrones incidentes, de
forma tal que es valida la expresion:

o(v)= UOV—'VO [barn] (ec. 2.1)

siendo

oy : seccién eficaz a una dada velocidad de referegcinormalmente 2200 nitsque,
como se ver4d mas adelante, corresponde a la velocidadprobable de losieutrones
térmicos es decir, los neutrones que estan en equilibrio térroindas moléculas del medio en

el que se hallan. La ec. 2.1 postula el comportamientd dds5 como funcién dé./v que
serd tratado mas adelante, dado que existen apartam@mt@sta ley que obligan a
consideraciones especiales.

La dispersion de neutrones estad también regida por swisesfitaz correspondiente,
aunque si lo que interesa es so6lo el estudio de las reesaiacleares, es la seccion eficaz de
captura la Unica que se tiene en cuenta.
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Con respecto a los neutrones causantes de talesctiteres, éstos se hallan siempre en
conjunto, con densidad (nimero de neutrones por unidad de myjienergias y movimientos
particulares, conformando lo que se podria llaitédo neutrénico La analogia es tal que los
neutrones de relativamente baja energia cinética, qeamposmbién movimientos isotrépicos,
pueden describirse como un gas, siguiendo con buena apra@xinf@ecuacion de Maxwell de
distribucion de energias:

NE)dE= — N e EKT g2 3¢ (ec. 2.2)
3/2
(71' kT)
donde
n: densidad de neutrones [&n
N(E) dE: densidad de neutrones con energias comprendidasgnEedE
k : constante de Boltzmann { 8,6173324(78) #¥.K'} [CODATA, 2010]
T : temperatura absoluta [K ]

La ec. 2.2 permite calcular la energia mas probable adada temperatura, esto es,
Eo= KT que, para 20C (293,2 K), es 0,0253 eV. Tal como se adelant6, los neuteonestas
condiciones energéticas se denomigamicosy su velocidad mas probable es de 2200'm.s

El movimiento de los neutrones, sea ahora isotropico, @onfigura eflujo neutrénico®,
es decir, el nimero de neutrones que atraviesa un areacute dor unidad de tiempo,
expresado por tanto en'.eni®, caracterizado ademas por su espectro de energias. Los
distintos dispositivos generadores de neutrones poseess figatronicos tipificados en
magnitud y energias, y su conocimiento determina el enmgéedal fuente, la clase de
reacciones factibles y los calculos a realizar.

Una clasificacién posible de los neutrones, de acuestds anergias, es la siguiente:

Figura 2.1: Espectro neutronico descriptivo

- | | >

| de resonanc |

| epicadmico |
| epitérmico

- | | >

10° 102 10* 1@ 10 1 106 100 10 10 10
E (eV)

La mayoria de las reacciones de captura radiante ocarreneutrones lentos y de
resonancia; y las reacciones umbral, en general@anomes intermedios y rapidos.
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Para un reactor nuclar, el flujo neutrénico vs. enesgiipuede representar como sigue:

Figura 2.2: Perfiles de espectros neutronicos en reactoregaleares

A

O(E)
_| Distribucién
de Maxwe| Reactor
] Reactor rapido Espectro
térmico de fisidn

a AN / (sin moderador)

[
»

— T T 1 T T T T T T 1
10° 10?2 10 1® 10 1¢® 1¢° 1¢* 10° 1¢® 107 E(eV)

Una manera usual de seleccionar los neutrones es miemgdo una lamina de cadmio de
aproximadamente 1 mm de espesor, con lo cual se absadiemompletamente los neutrones
de menos de 0,55 eV, dejando pasar méas del 70 % de los newuteomesor energia. En
particular se absorbe el 99,998% de los neutrones térribomps et al., 2006].

El valor de 0,55 eV, llamadenergia de corte de cadmiestablece una diferenciacion entre
los neutronesubcadmicoy epicadmicosSe puede practicamente eliminar asi la componente
térmica o lenta de las de mayor energia, de un flujo dv@atr de espectro amplio, como el de
un reactor nuclear.

2.2. Activacion neutrdonica

Sobre la base de lo expuesto, la velociBde ocurrencia de las reacciones nucleares
inducidas por neutrones, por cada nucleo, esta expresaldaggaacion

%: Ta(v)@(v)dv [S'] (ec. 2.3)
0

en la que

o(v) : seccion eficaz de captura [cindependiente de
v : velocidad de los neutrones [cit]s

@(v) : flujo neutrénico [$.cm?]

N : nUmero de nucleos irradiados

10
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La mayoria de estas reacciones, tanto de captura edianmto umbral, llevan a la
generacion de algun radionucleido, cuya activilagenerada, luego de ciertos tiempos de
irradiacion y decaimiento, esta dada por la siguiente #&tuac

A= mfNN A ﬁa(v)qﬁ (v)dv} (1-e% e [Bq] (ec. 2.4)

Donde

m : masa del elemento irradiado [g]

W : Masa atémica relativa de dicho elemento [g/mol]

0 . abundancia isotépica del nucleido precursor [relaciomextdiional, Rl de atomos del
nucleido / N° de atomos del elemento]

Na : Nimero de Avogadro [md]

A : constante de desintegracion del radiois6topo induciclt)I 2 ) [s*]
12

T,/ periodo de semidesintegracion del radiois6topo [s]
t; : tiempo de irradiacion [s]
ty : tiempo de decaimiento, luego de la irradiacion [s]

No existen descripciones matematicas exactas paeadaucion de la integral de la ec. 2.4
en todo el &mbito de velocidades, pero distintos autameptopuesto diferentesnvenciones

postulando ciertas caracteristicas y formas de exprdsian) y @), que permiten obtener
soluciones aceptablemente exactas al célculo de lzidedb de ocurrencia de reacciones
nucleares. Las convenciones de Westcott [idem, 1958]talegi8on y Halperin [idem,
1959], de Hogdahl [idem, 1965] y la de Blaauw et al. [idem, 1991]eomas empleadas en
el tratamiento tedrico de los métodos paramétricosdiesia por activacion neutrénica.

2.3. Convenciones sobre el flujo neutronico y las reacaoies de captura

Gran parte de la informacién volcada en esta secaign cbndensada de distintas
publicaciones [Montoya, 1995a y 1995b; Hernandez et al., 199madset al., 2005]

2.3.1. Convencion de HogdaHH6gdahl, 1965]

Este tratamiento, relativamente simple, fue estaldepiara is6topos que se comportan
idealmente en reacciones con neutrones de energiasermidiis aproximadamente entre cero
y 1 eV. La convencion se basa en el empleo muy difurdbdia ya mencionada cubierta de
cadmio de 1 mm de espesor, que permite sustraer el flujpénieotrsubcadmico del
epicaddmico, como una aproximacion de la division térmicepitérmico. Se postula la
posibilidad de separar la ec. 2.3 en dos partes:

" Se adopt6 el simboMY en lugar del habitua¥l puesto que este Gltimo se utilizara para otro parametro (ve
pag. 27)

11
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0 Ved 0
[o()@WV)dv= [o(v)P(V)dv+ [a(v)P(v)dv (ec. 2.5)
0 0

Ved

Las dos integrales del segundo término de esta ecuacigardifs velocidades de reaccion
con los flujos subcadmico y epicadmico respectivamenmeds vy la velocidad de los
neutrones correspondiente a daergia de corte de cadmi@ue como ya se citd, es
0,55 eV. La primera de estas integrales, suponiendo un campento ideal, se puede

expresar en funcion de los datos de referemgiay Vo, normalmente aceptados como

correspondientes aeutrones térmicogvg = 2200 m.$8 y E, = 0,025 eV), como una
aproximacioén a lo que estrictamente corresponde a lasomes subcadmicos:

Ved Ved
[o(V)D(V)dv=0cqgvg [N(V)dv (ec. 2.6)
0 0

Donden(v) es la densidad de neutrones de energia
Si ahora se define #jo subcadmica®s como

Ved
Ds=vy [N(v)dv (ec. 2.7)
0

entonces, de las ecuaciones 2.6 y 2.7 se deduce la velocidadod@n para el flujo
subcadmicds que quedara expresada como

Ry =0q® [s'] (ec. 2.8)
S 0*'s

A partir de 0,55 eV [De Corte, citado en Blaauw, 1991] el esp@eutroniceepicadmico,
se puede expresar en funcion de la energia neutrénica:

ojoa(v)dﬁ(v)dv: ojoa(E) ®(E)dE (ec. 2.9)
Ved Ecq

Si el comportamiento resulta ideal, el flujo epicadmige) se puede formular como:

dDE,, E
D, ()= % (ec. 2.10)
tomando por conveniencia dimensioBa} = 1 eV.
Ahora se define la constan#®, (flujo epicadmico convencionatpmo:
De = D(Eret )Eref (ec. 2.11)

12



2. Marco teérico

Se define también lategral de resonancidy , un analogo de la seccion eficaz, pero para la
region epicadmica:

Eref
E

lo= Ojo o(E) dE [barn] (ec. 2.12)
Ecd

Entonces, la velocidad de reaccion integrada para todmyitan epicadmica del espectro
neutrénico resulta

% =1oDe (ec. 2.13)

Finalmente, la velocidad de reaccién por nicleo en tbespectro sera

EZ Uodjs + |O¢e (ec. 214)

Ahora bien, para aquellas posiciones de irradiacionsequia el flujo neutrénico no sigue en
la zona epitérmica un comportamiento idéd, aparece elfactor de correccidnx, que se
tratara con mayor detalle en la seccion 2.3.5. El imeado factor de correccion se incluye en
las ecuaciones correspondientes como sigue [De Caate £981]:

(ec. 2.15)

En la que la constanig,s toma el valor de 1 eV para mantener las dimensidwesnas, a
la constanteD.(E) se la simboliza simplement®,, por lo que se estila expresar la ecuacion
2.15 como

leVv¥
e El+ o

D, (E)=D (ec. 2.16)

Por su parte, entonces, tomando en cuenta la incldsidiactorc, la ecuacion 2.14
gueda expresada como

SZ 0'0@5 + IO(O‘)@e (ec. 2.17)

Para efectuar en la practica los calculos, se haesawéa disponer de datos de tablaggle
y de lo,, ademas de determinar experimentalmente los flujosdmets y el factorr. Las
integrales de resonandigse pueden calcular a partir de la integracion de la ecuacl®,
pero la funcibno(E) esta pobremente caracterizada, por lo que se prefieeemitedr
experimentalmente los valoresidal igual que los dey.
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Para acceder a la determinacién experimental, sgaratya monitores que poseen picos de
resonancia de energias bien conocidas, que son muy pocds,que se hizo necesario definir

la lamadaenergia efectiva de resonan&a, parametro introducido por Ryves [idem, 1969] y
adaptado por Moens y colaboradores para el métodkodele andlisis por activacion
neutronica [Moens et al., 1979], descripto en la secci®nB. es la energia de un solo pico

virtual de resonancia que brinda la misma velocidad deiéeade activacion que el conjunto
de resonancias reales del nucleido considerado [De €toate 1986].

A proposito de los picos de resonancia, a continuaci@resenta un grafico de seccion
eficaz en funcion de la energia de los neutrones, gidn 1/E y de resonancias, mostrando
las secciones eficaces para reacciones (n,y) para el oro y los dos principales isOtopos del
germanio, estudiados in extenso en esta Tesis [Megravél., 2010]

Figura 2.3: Gréfico de seccibn eficaz vs energia en la region meutrones epitérmicos

r : : : : : : ! ! : : 197
4 F . 1 . -
3 : : ; : : 74

Au [}

Al
i
PETTTY herer

Seccion eficaz @arn

Energia (keV)

Como el concepto denergia efectiva de resonanciaplica una dependencia de la
distribucion del flujo neutrénico epitérmico, aparecedareccion del factow, de tal manera
gue se cumple

E | _lia)
|:E :I = |(; (ec. 2.18)

ref

Como consecuencia de la definicionEg se introdujo la nocion dategral de resonancia
pura o reducidal g y a su analogadg(ca ), que representa la contribucion aislada de los picos

de resonancia a la velocidad de ocurrencia de reacc{op®sconsideradas. Segun esta
concepcion, la integral de resonancia reducida resulta:
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5= ] { (E)—UO—VO}E—Ede (ec. 2.19)

ECd

Y en el caso de desviaciones de la proporcionalidd,ae convierte en

EO[
()= [ { (E)—UO—%}Elr—idE (ec. 2.20)
ECd

La ecuacion 2.19 se puede simplificar expresandola como

1 oo% dE

lo=1po- | (ec. 2.21)
Eoy v E
Luego, integrando y calculando p&a = 0,55 eV, resulta
lg =19—-0,429.0¢ (ec. 2.22)
(por el factor 0,429, ver ec. 2.25)
De manera andloga, la ecuacién 2.19 se puede expresar como
o) (04
lo(a) = lo(a)- | oo V- dE (ec. 2.23)
\Vi El+a
ECd
e integrando resulta
JEg .0 1eV
lo(cr)=lg(ar)+ 0 (ec. 2.24)
( +a). E
Calculando, segun la bibliografia:
0,429.0, .1eV*
li(a)=1(a)+ 9 (ec. 2.25)

(1+ 20 ).EL,

Aqui vale la pena observar que el factor 0,429, que consianemyor parte de la literatura
sobre el tema, surge del célculo 8e,/Eg/Ecq, tomando el valor d&, = 0,0253 eV y

Ecq= 0,55 eV. Otros autores (por ejemplo De Corte et al., 1972949b) tomark, = 0,025
eV, con el que dicha constante resulta 0,426. En estahBesos adoptado el valor 0,429 por
considerarlo mas riguroso, y con él se realizaron ttdosalculos subsecuentes.
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Ahora, reemplazando en la ecuacién 2.18, deviene

0,429.0, .1leV*
(@) 2a )
E = (1+2a) Eq, (ec. 2.26)
l,—0,429.0,
Luego, despejand@(«) se obtiene
| (a)= |,-0,429.0, 0,429.0, 1ev (ec. 2.27)

— +
E (1+ 20 ).EL,

Como se observard, y volviendo a las ecuaciones 2.127y @on el fin de realizar los
célculos correspondientes es necesario conocer mesale tabley ; lo y E, para cada uno
de los nucleidos involucrados, y por su parte, para lasigusscde irradiacion empleadas, se
hace necesario determinar experimentalmdnte @, y c.

Finalmente, tomando en cuenta estas consideraciams®)acion 2.14 se rescribe asi:

SZ 0'0@5 + |O(a)¢e (ec. 2.28)

2.3.2. Convencion de WestcofiVestcott, 1955, 1958]

Esta descripcién resulta mas rigurosa que la anteriog gpfica a flujos neutrénicos
altamentetermalizados esto €SDigmico / Pepitermico >100. En este caso no es necesario que las
secciones eficaces sigan un comportamiento ideal propafcal/E en ningiin ambito del
espectro neutrdnico, aunque, como se explicd, colodtui®n experimental en casos mas
restrictivos, alcanzable s6lo en determinadas posiside irradiacion. Segun este formalismo,
el flujo neutrénico dependiente de la energia se expresa co

B(E)= b, ize‘ E/KT L ¢ (ec. 2.29)

A(E/KT)
M=
(KT)
donde
@t : @térmico
@e : @epitérmico

4=1, paré > pkT

A(E/KT): funcion de empalme entre los flujos térmico y eplimm-{A:O | pareE < ukT

u . constante empirica que define el valoué@, limite inferior de la componentédE. Su
valor varia segun el tipo de reactor entre 3,7 y 5. cBpta este Ultimo para la mayoria de los
reactores de investigacion. [Simonits, 1976; Thomas, 2005]
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Por otra parte, la integral de resonancia se defindacgiguiente ecuacion:
_ % dE
| = [o(E) A(E/kT)E (ec. 2.30)
0

gue, por razones de conveniencia se separa en

=174+ ? 9(Magvo dE
T Y E

(ec. 2.31)

donde

I : integral de resonancjaura o reducida tal como fue expresada en la ecuacion 2.19

El segundo término de la ecuacion 2.29 representa la seficién de captura proporcional
a 1/E, en el espectro neutrénico a partir de la enariia Por su partg(T) es un factor de

correccién que toma en cuenta desviaciones en el cangentol/E de o(E), definiéndose
como:

_ 2 T 1% E oc
Q(T)—ﬁ fa_ola(E)ﬁe dE (ec. 2.32)

Para un nucleido ideal, en el qu)oc (1/v), resulta g(T)=1. Se puede expresar también
como:

~

gm-= O_—m cono m- Seccibén eficaz para un espectro puramente maxwelliano
0

Westcott ha publicado los valores g€T) para diferentes nucleidos que se desvian del
comportamientol/v, a distintas temperaturas neutrénicas, pero esto fudicieste para
implementar debidamente los métodos paramétricos dsisupdli activacion, por lo que otros
autores propusieron otras metodologias.

Unificando, la velocidadR de reaccién por ntcleo esta expresada por
R=c®, (ec. 2.33)

En la que

0 : seccion eficaz efectiva o de Westcott, promediada glagapectro real de irradiacion,
definida como

0 =0,|QT)+I S{T/T,] (ec. 2.34)

en la que aparecen los factores
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2l
¢ S =

r= -
1+¢@b Y ooV

con
b=4/un)" y o= d/d
gue también estan incorporados en la definiciofPgeflujo neutrénico de Westcott:

D, =D, (1+be) (ec. 2.35)

en la quedy es una constante

2.3.3. Convencion de Stoughton y HalperifStoughton y Halperin, 1959]

Este modelo resulta mas simple que el de Westcott y xa&soeque el de Hogdahl. Sus
autores plantean que la velocidad de ocurrencia de reazaioickeares por nucleo en un
reactor nuclear, irradiando una sustancia en muy pequefidadaa bien muy diluida, en lo
referente a reacciones con neutrones térmicos orrejuités (pero exceptuando los rapidos)
esta dada por la siguiente ecuacion:

con
®e F dE De .,

ot =9(Mog+—> [o(E)—=9(Mog +—=(16-1p) (ec. 2.37)
O g E ®,

y definiendo al flujo térmico convencional como:
o0

Py = Vg [Ny, (V)dv (ec. 2.38)
0

Siendo

Ny densidad neutrénica térmica o maxwelliana

Em= KT energia correspondiente a la velocidad modal de la disityitb maxwelliana

Ecq= 0,55 eV energia de corte de cadmio
Se define entonces $&ccidon eficaz efectivamo:

D
: € (ec. 2.39)

de manera tal que resulta
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Ezatét (eC. 240)

Las condiciones impuestas en este modelo son:

1) El espectro térmico o maxwelliano se extiende en ed@spectro neutronico
2) Elflujo epitérmico comienza ent, y es proporcional &/v

De esta manera, se puede expresar la velocidad de ocrdenoeacciones por ndcleo,
considerando el flujo compuesto como se expuso, de la sguirmera:

B:?U(V) () CIVZOJOU(V)CZ’m(V)OIV+ ofU(E)Q(E) dE (ec. 2.41)
N o 0 5E,

Si consideramos que el flujo térmico se puede expresaorera fgeneral de tal forma que
resulta:

o(v)@v)=9(T)og Vg N(V) (ec. 2.42)

entonces, el cocieni®/N se puede formular como:

R e gMoo o +0e | o) = (ec. 2.43)
N . E
Eed
Pudiéndose expresar la integral de esta ecuacién como:
0 Ecq 0
| 0B = T om E+ [ o) C (ec. 2.44)

SEy SEy Ecd
Resultando entonces la conocida expresion en la que espiasentados todos los

componentes del flujo neutrénico y que se empleara enngeledla esta Tesis, en lo que se
refiere al tratamiento y aplicacién del método parao@tie andlisis por activacion del

%:ao D, + P [AI +1] (ec. 2.45)

2.3.4. Convencion de Blaauw - Bode - De BruijiBlaauw et al., 1991]

Planteada por los autores para ser empleada con el nuidgieen analisis por activacion

neutronica, empleando reaccioneg)(para las cuales el factg(T) de Westcott sea diferente
de la unidad (es decir, no sigue la proporcionalidadl¢gny no haya resonancias a valores
menores que 0,35 eV. Aqui, la velocidad de reaccién por nseleepara en dos factores:
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B = ?O'(V) CD(V) dv= ?M @(v) dv+ Of{o‘(v) — M:| CD(V) dv (eC. 246)
N 0 0oV 0 v

Se plantea aqui el desdoblamiento de la seccion efickmgande la expresion del flujo
neutrénico como en las anteriores convenciones, l#sieccion eficaz queda expresada por
dos términos, el primero referido al comportamiento lige@l segundo a los picos de
resonancia.

Se define uiflujo convencional totatomo

o0
0
con la que la ecuacién 2.46 queda expresada como

% = 09Diot + j{a(v) — %} D(v)dv (ec. 2.48)
0

Se postula entonces que, si las reacciongsdonsideradas no poseen resonancias antes de
0,35 eV, el integrando de la ecuacion 2.48 es cero, por lsgpeiede reemplazar el flujo
@(E) por el flujo epitérmico de la ecuacion 2.15. Junto a estsideracion, se define una

integral de resonancia alternativh] (c) expresada como sigue

0 E¢
" _ O-O EO ref
0
enunciando entonces:
R 14
N 70 Dot + 1o ) e (ec. 2.50)

resultando®tal como se definié en la ecuacion 2.15.

Esta convencion es de hecho en una variante de lagtahldpor cuanto la ecuacién 2.50
resulta equivalente a la 2.28

EZUO@S-FIO(O‘)@e:O-O ¢t0t+l(’5(a)¢e (eC. 251)

Segun esta formulacion, la relacion enltfg0) y 1 (a) esta dada por

[ E, :I = lo(a) (ec. 2.52)

E IN

ref 0
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guedando expresada de manera analoga a la ecuacion 2.1§outierge a la convenciéon de
Hogdahl.

Por otro lado,l j(« ) resultaidéntica al g(«) para aquellas reaccionesyjrgue no posean
resonancias entre 0,35 eV y 0,55 eV, segun se deduce de lepmesi®.26 y 2.49. Los
valores del 3 se obtienen a partir de los datos de thplaegin la relacion

l/=1,-04290, (ec. 2.53)

valida para todos los nucleidos ag(T) = 1.

2.3.5. El comportamiento del flujo epicadmico y el factog

Como se mencion6 en la seccién 2.3.1, en la convertgdéHo6gdahl se define el flujo
epicadmico segun la ecuacion 2.10, siguiendo una proporciondiidatda conl/E. Se ha
demostrado que las diferentes posiciones de irradiaciéel enicleo de un reactor de
investigacion, conforman un flujo neutrénico que, en gdnse aparta de tal comportamiento
1/E en mayor o menor medida [De Corte et al., 1979a, 1979b, 19&2s\ al., 1979].

De Corte et al., 1981, han definido otra forma de exprabfiujo epitérmico, indicada en
la ecuacion 2.15, dependiente HlE'**. De esta forma se ha planteado un modelo, en
principio empirico, que se ajusta mucho mejor a los remsdt@xperimentales. El sustento
tedrico correspondiente [Op de Beeck, 1985a, 1985b] sitla ar factdentro de los
parametros tipicos de los reactores nucleares, que daacudentla desviacion del
comportamientd/E. En principio, tal como se muestra en la figura 2aurymejor en la 2.5.
el espectro neutrénico se “endurece” en posiciones aldianion mas cercanas al nicleo, lo
cual es légico por haber menos moderacién; esto remulfactorese < 0. Al alejarse del
nucleo y haber mayor moderacién de los neutronesgtelrfa se vuelve mayor. El factax
varia entonces de manera importante segun la posicibradcion, y resulta practicamente
independiente de la energia de los neutrones. Puede adalarésvnegativos o positivos
entre aproximadamente -0,2 y 0,2.

Es interesante analizar la variacién de los valdeea obtenidos en un reactor muy bien
caracterizado, como lo es el reactor Thetis del INV&det, Bélgica. [Verheijke et al., 1988]
(figura 2.5). Como se observa, a medida que las posidieniesadiacion son mas cercanas al
nucleo y el espectro epitérmico se vuelve consecuentemas “duro”, los valores de alfa
disminuyen y se tornan negativos. El comportamientcervbdo en el reactor RA-6, del
Centro Atémico Bariloche, en el que se realizé gratepde las experiencias de esta Tesis,

resulta similar (ver seccion 5.4.1).
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Figura 2.4: Esquema de un espectro neutrénico de reactoraderado con agua, a 20 °C
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Figura 2.5: Comportamiento del factora en el reactor Thetis, Bélgica
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Tanto el factora como la relacibn de flujof son necesarios en los célculos
correspondientes a la aplicacion del métoddkglel puesto que ambos son valores propios de
cada posicion de irradiacion del reactor empleado, se itmgrescindible su determinacion
experimental con suficientes exactitud y precision. bw@todos de determinacién de los
factoresf y a se tratardn en forma detallada en las secciones36 y se volvera sobre el
tema en la seccién 5.4 exponiendo resultados experimgentale
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2.3.6. El comportamiento general del flujo neutrénico en ureactor

Las intensidades de las componentes térmicas y rapidgalakutronico en un reactor se
distribuyen geométricamente siguiendo una serie de fomeaidisicos y mateméticos de los
modelos de reactores finitos y heterogéneos. En fdeseriptiva y simplificada, el flujo de
un reactor cilindrico se distribuye axial y radialmesggun lo que muestra la figura 2.6.

Figura 2.6: Distribucion axial y radial del flujo neutronico @ en un reactor cilindrico

@ axial

@ radial

Esta distribucién debe tenerse en cuenta toda vez queakea un experimento de
activacion, puesto que las variaciones longitudinal y Iraidibflujo en la misma capsula de
irradiacion pueden ser significativas. Previo a lazaeibn de las determinaciones expuestas
en los capitulos 4 y 5 de esta Tesis, se han realizgowiencias de caracterizacion de los
flujos neutrénicos térmicos y epitérmicos que incluyedeterminaciones de la variacion
longitudinal del flujo en las capsulas de irradiacion. s surgieron factores de correccion
propios para cada posicion de irradiacién en funcion detandia a la base de la capsula. La
variacion radial, en cambio, resulté insignificante.

Otro factor que es conocido en la fisica de react@astpach, 2003, pagl147] es el efecto
que produce el reflector de grafito que suelen poseer lowreaae investigacion con el
proposito de mejorar el balance de los neutrones té&mi&n efecto, los neutrones que se
difunden hacia el exterior del nucleo tienden a perdersdo gue si se dispone de una barrera
de grafito rodeando el nicleo, una buena proporcion de diehdsones es reflejada hacia
nucleo incrementando el flujo localmente, tal commeestra en la figura 2.7.

En la seccion 4.1.5 se describen los reactores RA-3-§ Bé\los Centros Atdmicos Ezeiza
y Bariloche, en los que se han realizado todas lasierpis de esta Tesis. En las figuras
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2. Marco teérico

4.11 y 4.12 se muestran los elementos de grafito que coastikugflector de los nicleos de
ambos reactores. Se observa que existen algunas pesidie irradiacion préximas al
reflector, para aprovechar el efecto mencionado. sEgtesiciones proveen un flujo mas
termalizado que las posiciones centrales y aun sufioiente alto.

Las posiciones de irradiacion se elijen en lugares dédmalonde los flujos sean éptimos,
tanto en intensidad como en las caracteristicas esl@sdbuscadas. En el centro del nicleo se
obtienen los mayores valores de flujos térmico y rgpido lo que esta posicion se emplea
especialmente para la produccion de radiois6topos. Lasqres mas termalizadas, cerca o
incluso detras del reflectose emplean para favorecer las reacciones (n,y) frente a las
reacciones umbral.

Figura 2.7: Efecto del reflector de grafito en el flujo netronico de un reactor

@ sin reflector

s Reflector

@ con reflector

Nucleo

Y CAy—
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3. Analisis por activacion neutronica

3. Analisis por activacion neutronica

3.1. Generalidades

El andlisis por activacion neutrénica es una de laglas técnicas analiticas nucleares, en
las que se hacen intervenir los nucleos atomicos délcaa través de procesos de excitacion
0 reaccion nuclear, cuya manifestacion, por emisiérdeterminado tipo de radiacién, se
traduce en alguna sefal mensurable proporcional a lantoaién del analito en estudio.

Otras técnicas analiticas nucleares son el angisigammas inmediatos (prompt gamma) y
el menos difundido analisis por activacion con protonestras particulas cargadas. Por
razones de similitud metodoldgica o instrumental, séaesticular a estas técnicas con otras
en las que no interviene el ndcleo atémico de ningunanamacomo el andlisis por emision de
radiacién X inducida por particulas, conocida por su siglagis PIXE (Particle Induced X-
Ray Emission); la fluorescencia de rayos X en sus stigemodalidades o el analisis por
microsonda electronica o EMPA (Electron Microprobealysis). Estas ultimas técnicas
emplean diversos modos de excitacion de los electradescas para la emision de rayos X.
Algunas veces se las menciona como “técnicas cowoepaacionadas” a las nucleares.

Los fundamentos del analisis por activacion neutréneaedieren a la induccién de
reacciones nucleares sobre los nucleos de las espeesntes, de tal manera de producir
nucleos radiactivos cuyas radiaciones son medidas postente. Se obtiene asi informacién
acerca de los diferentes nucleidos precursores y susntawenes. Esto ultimo significa que
pueden realizarse andlisis cualitativo y cualitativo ielalinental en la misma operacion.

Un modelo representativo de los eventos, para una éeatel tipo (ny), podria exponerse
de la siguiente manera:

Figura 3.1: Secuencia de sucesos y operaciones en analisis gativacion neutrénica

instrumental
Gamma inmediato
A+l *
A A+1 A+l * A+1
n 2 X X X 71X B zuX
L 4
/J\I‘r . /v
o—»@-::>©um:{>©um:{> Q m—— O
(~10"s) (~10%s) .
Desexcitacion Transformacion
Radiactiva v
ti Nucleo compuesto tq
Irradiacion Decaimiento tm Detecto
Medicion
Tiempc
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3. Analisis por activacion neutronica

El primer rayo gamma emitidg’§ es el gamma inmediato (prompt gamma) que se detecta,
en el caso de la técnica analitica homdnima, enaf@imultanea a la irradiacion. En cambio,
en andlisis por activaciéon se mide la segunda emisiérayes gamma, proveniente de la
transformacion radiactiva, transcurrido un tiempo de deeafo ;) después de finalizada la
irradiacion, por lo que irradiacion y medicion se realiga actos separados, cada una con sus
propios tiempos.

Tanto en la técnica de prompt gamma como en analisiagiivacion se emplean sistemas
de espectrometria gamma de alta resolucion, basadosemtodes semiconductores de Ge
hiperpuro y analizadores multicanal de altura de pulsos esp®ctrometro.

Tal como se expuso antes, la actividadnducida de un radiois6topo obtenido por una
reaccion nuclear se puede calcular a partir de la ecu2diynque se expresa de manera

simplificada (valida para particulas monoenergéticadjryde la irradiacion4y, tg= 0) como:

~ MON,

W

o®S (ec. 3.1)

en la que
S=(1—e*“) factor de saturacion o de crecimiento duranteraptig; de irradiacion

@ : flujo de particulas bombardeantes.

La determinacion experimental dese realiza con sistemas de espectrometria gamma de
alta resolucion basados en detectores semiconductor&eldE asociados a analizadores
multicanal de altura de pulsos y a software apropiado pacagamiento de datos. Con estos
equipos se obtienen espectros gamma a partir de los sealeterminan las areas de los picos
de interés.

El célculo de la actividad, del radiois6topo medido, referida al fin de la irradiacigam
realiza con la siguiente ecuacion general:

CM

- ec. 3.2
& Dt, e, i, ( )

donde,

C: area neta del pico gamma elegido, corregida por fondampt muerto (la sustraccion del
fondo y la correccién por tiempo muerto las realizaodiware del analizador multicanal de
acuerdo a formulaciones usuales empleadas en espectrayaaini [Knoll, 2000, pag. 691]

ty: tiempo vivo de medicion prefijado, de cuya extensiontahés surge la correccion
automéatica de las pérdidas por tiempo muerto que realizspadtedmetro multicanal.

&,. eficiencia del sistema de medicion para la energipicte} elegido.
iy: intensidad de emision de fotonedel pico elegido.

D=e" factor de decaimiento durante el tiemptranscurrido entre el fin de la irradiacion
y el inicio de la medicién.
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3. Analisis por activacion neutronica

M es el factor de correccion por decaimiento durantetiiaidn, de tiempo reah, y se
calcula con:

At

M= 1-e

(ec. 3.3)

3.2. Modalidades del analisis por activacion neutronica

Existen diferentes modalidades de trabajo en andlisiagiivacion neutrdnica, clasificables
segun la dificultad que ofrece la muestra en estudio o feafate disefiar la experiencia y
procesar los resultados. De esta forma, podemos cansideranalisis por activacion
neutrénica instrumental” (AANI) cuando se obtiene peetro gamma de la muestra luego de
la irradiacion, sin procesamiento alguno mas que su admmaticiento fisico para la medicion.

En cambio, cuando por alguna causa el espectro gamma esiagEmeomplejo, o la
actividad de un componente provoca un fondo espectral delmagta, se torna necesario
realizar una separacion radioquimica de alguno o de un grupmsiitwyentes de la muestra
irradiada, en ese caso se habla de “andlisis por @étivaneutronica con separacion
radioquimica” o, resumidamente “andlisis por activaciéatmnica radioquimico” (AANR).
Para esta Ultima modalidad es necesario contar ademé@sstalaciones y personal capacitado
y autorizado para aplicar separaciones radioquimicas.

Si se desea practicar AANI Unicamente, puede contarsecedl el equipamiento de
espectrometria gamma, pero es muy conveniente el uso sigt@ma neumatico para realizar
irradiaciones cortas. Esto es asi pues el Unico danteose puede ejercer en esta modalidad
acerca de las interferencias espectrales es a ttaués tiempos de irradiacion y decaimiento,
y es preferible en ese caso realizar irradiacionegsasdminutos de duracion) y trabajar
preferentemente con los radioisétopos de periodos cpnheslios (segundos a horas).

Otra clasificacién metodoldgica de las modalidades del &aegun el disefio conceptual
de la experiencia y la forma de obtener los resultadosodeentracion elemental. Esto es,
existe el ya perimido “método absoluto”, basado enlelilcade la masa o de la concentracion
del analito a partir de la ecuacion 3.1, determinando empetalmente la actividad del
radioisétopos y el flujo neutrénico. La actividad se ldsetae, como se explicé, a partir de
mediciones por espectrometria gamma empleando un patrénisded radionucleido o una
curva de calibracion de eficiencia vs. energia gamnapligando la ecuacion 3.2. El flujo
neutrénico se obtiene irradiando y midiendo la actividadldida en monitores de flujo
adecuados. El resto de los parametros y constantes regcta obtiene individualmente de
tablas, lo que conlleva el riego de cometer errores gbr suma de incertidumbres y por
inconsistencia entre los datos empleados, tal compldnéeado.

En contraposicion con esta metodologia, los “métodoypacativos”, fundamentados en el
empleo de patrones o comparadores, evitan ese tipo deserrBn el método comparativo
directo se utiliza un patrén conteniendo los elementasicps en estudio en concentraciones
bien conocidas. El patron puede ser una sustancia satidsio las caracteristicas fisicas de
la muestra o una solucién acuosa. Una masa conocidatd®l pa irradia junto a la muestra,

" Este es el parametro que se nombrara con el sitwhdld como fue anunciado en la pag. 11
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3. Analisis por activacion neutronica

con lo que se asegura que el flujo neutrénico es el mangual que el tiempo de irradiacion.
Con estas condiciones, cada una de las actividadesl mismo radionucleido generado en la
muestra y en patron, referidas al fin de la irradiacdumplen con las ecuaciones 3.1 y 3.2,
siendo las Unicas diferencias, evidentemente, los eende las areas medidas, las masas
involucradas y los tiempos de decaimiento hasta y dutantealizacion de las mediciones
correspondientes. Con lo expuesto, si se realiza @knte de actividades segun las
ecuaciones 3.1y 3.2, se obtienen las siguientes relacione

Ao _ Dy Mty my (ec. 3.4)
A),p Cp Dx M ptv,x mp

en la que los subindic&s/ p corresponden a la muestra y al patron, respectivamente.

Es obvio mencionar que el resto de las magnitudes ineolasr tanto las constantes como
el flujo neutrénico y los factores de saturacion, secelan en el cociente por ser iguales,
disminuyendo sensiblemente el riesgo de errores y é&tidtoembre del resultado final. La
desventaja de este método es la necesidad de contartcmrepadecuados para irradiar junto
con las muestras, que en andlisis multielemental decesymas de 20 elementos quimicos,
puede resultar un inconveniente dificil y/o costoso daelvess

La ultima metodologia planteada como método comparativeel esaso del andlisis
paramétrico llamado “método del. Esta modalidad se puede considerar a mitad de camino
entre las dos anteriores, por cuanto emplea como patapenas una o dos laminillas de
metales puros o aleaciones de composicion conocidadéemaomparadores” y ciertas
constantes agrupadas con relativamente baja incertiduguiesortean las incertidumbres
individuales presentadas en el método absoluto. Puesto tpiemésodo es una parte
significativa en el desarrollo de esta Tesis, se haidealedicarle una explicacion detallada.

3.3. El método dek,

Esta modalidad de analisis por activacion paramétricad@sarrollada por el equipo de
Simonits, de Corte y Hoste [Simonits et al., 1975], dait€al Research Institute for Physics,
de Hungria y de la Universidad de Gent, Bélgica, y ha supuastwance sustancial al analisis
por activacion neutrénica. Este método relne la siigiglic operativa de los métodos
absolutos y la precision de los relativos por cuantmocga se adelantd, empleando uno o dos
materiales simples como comparadores, se puede cuaniffi@egran cantidad de elementos,
sin necesidad de recurrir al empleo de complejos patroméelementales.

La definicion del factok, se basa en el desarrollo te6rico que surge de reunir laaque
constantes propias del is6topo precursor y su producto deacémd, normalizando
adecuadamente, como se vera a continuacion.

Como se expuso en la seccion 2.2. (ec. 2.4) y tomandaeeeteda convencion de Hdgdahl
(ec. 2.28); se puede escribir la ecuacién 3.1 como sigue:
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3. Analisis por activacion neutronica

A~ CM__moN,

= D+ P |S ec. 3.5
DLei w7t (@) (ec. 3.5)

Podemos entonces reformular esta ecuacion, dividiendosamiembros poto®s :

o |
€M 1 _mo NA{—M 0(“)}3 (ec. 3.6)
Dt ¢, 1, 0, D, W |, o,
Ahora definimos los siguientes parametros:
I , I
Q=-2 y a su analogo Qo(oc):M (ec. 3.7)
o0 o0
y el siguiente parametro
F=f+Qy(a) (ec. 3.8)
. Dy . . S o
siendo f ~ 5. la relacion usual de flujos subcadmico a epicadmico.
e
Entonces, rescribimos la ecuacién 3.6 como sigue:
€M1 _mIN,pg (ec. 3.9)

Dtvey iy o, D, W

Consideremos ahora la irradiacion en forma conjumtda(enisma posicion de irradiacion y
durante el mismo tiempo) de una muestra incognita de masa la que estan comprendidas
masas incégnitasy de los elementos a determinar, y una nmsde un elemento quimico
empleado como “comparador”. En esas condiciones se pakpagsar, para cada uno de los
materiales irradiados, ecuaciones analogas a la ect&abioes decir:

C. M, 1 m, 6, N

: =—t ¢ AR S (ec. 3.10)
D.t, €,cl,c Oop D, W,
y
C. M. m 6 N
M 1 MY ‘S (ec. 3.11)
Dt ¢ 1, 00; P W,

Donde los subindices y j corresponden a las constantes y parametros de lopast
precursores o radionucleidos generadoscdeiparadory del elemento ja determinar en la
muestra, respectivamente.

Si dividimos miembro a miembro, se llega a:
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m. Ct,ée; DM, F S W 0i,

m C;t.e. DM, F.S W0 0.,
Ko
El dltimo término es un conjunto de constantes nuclegwesse puede agrupar definiendo
asi el esperado facthy:

(ec. 3.12)

W.0. 0.1, .
ky = —H>—1 2L (ec. 3.13)
WJ. 0,0, [
Como se observara, los factoresasi definidos se refieren a un determinado is6topo
precursor, un producto de su activacion y una dada emision ayaomrespondiente a este
ultimo y tienen valores que dependen ademés de las casstaspectivas del elemento
empleado como comparador. Para normalizarlos, De @opigso emplear al elemento oro
como referencia, con el fin de tabular los valoredodefactoresk, en forma consistente y
universal. Se recuerda que el elemento oro es monpisot® = 1); la reaccion considerada
es™Au(ny)®®Au; y la energia que se emplea de este Ultimo radiois6®@d &8 keV. El
resto de sus constantds,(W, E, i,) se conoce con bastante exactitud y precision.

De acuerdo con este concepto, se aceptan como hertaraigaitica los factorel a,
definidos como se menciond, para el isétgpon dado producto de activacion y emision
gamma:

S d e e O & (ec. 3.14)

Obviamente ek, definido asi, para el mismo oro, es igual a la unidad.

Volviendo al procedimiento analitico, la masa del elgm¢ a determinar en la muestra,
estara dada por

_Ct & _DCMj FcSc.koAu(C)_m

m. ] Ve e .
DM, F, S Kol

= ec. 3.15
R ( )

%

0 bien la concentraciéfdel elementg en la muestra de masa expresada en ppm:

. K, A, (C
S, :M._C.L(_).loﬁ (ec. 3.16)
Cerc€,i Fi Koaul)

espe “y,] i
dondeCes, es elconteo especifico corregiddefinido como

__CM (ec. 3.17)

“" " m{ DS

para una determinada emision gamma del radioisétapedido en la muestra de masa
(idem para el comparadorde masan).
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3.4. Determinacion experimental de los factores,

Aun cuando carece de sentido fisico, el fagtoconstituye una constante nuclear en si
misma, susceptible de ser determinado en forma directaic incertidumbre correspondiente
gue, obviamente, resultara menor que la obtenida por @wécipartir de las constantes
individuales que lo conforman.

La forma de determinar los factol@sse basa en irradiar al elemento de interés juntooa ot
elemento de referencia o patrén, que puede 0 no seremn sonvenga por la activacion
misma, la disponibilidad y loE, involucrados.

La formulacion empleada para el célculo se deduce tambi@redeacion 3.12, resultando,
para un isotopo de inter§, empleando un comparad@):

k() = 2o Be Foy o (ec. 3.18)
OAu - C e . F O0Au T

espe “pj ]

Ademas del esquema experimental general presentado, sariedeterminar el valor del
factor o de desviacion del comportamiento ideal del flujo neutréamitérmico, y el valor del
cocientef entre los flujos subcadmico y epicadmico.

Actualmente se encuentran en la literatura [De C@A6la; Kolotov y De Corte, 2003 y
2004] factoresk, determinados para alrededor de 100 is6topos de interés, @n un
incertidumbre menor que 2 %; y para otros 20 is6topos centitlumbre cercana a 5 %. La
historia y proyeccion del método ha sido comentada puaiseho autor [De Corte, 2001b].

3.5. Métodos para la determinacion del factoex

Estas secciones se ubican aqui y no luego de la preséentietifactora (seccion 2.3.5),
pues fue necesario presentar previamente toda la forénldel factork,. Entonces, y como
ya se expuso, para la aplicacion del métodokglede requiere conocer con exactitud y
precision suficientes tanto el facter como la relacion de flujo§ y que es menester su
determinacion experimentalmente dado que son valores pridgicada posicion de irradiacion
del reactor empleado.

En paralelo con la evolucion del método kdeke han desarrollado distintas técnicas para la
determinacion dex y def que fueron revisadas por Simonits et al., 1976 y De Coraé, e
1981. En general se basan en la irradiacion de variotomas) bajo cubierta de cadmio y sin
ella, necesitandose en general tediosas series dadicantis y mediciones. Para el desarrollo
de esta Tesis se han empleado algunas de estas técnicas.

Las técnicas de medicion del factose basan en la ecuacion 2.16

leVv*
Dy (E)= D, ey
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de la que surge:

o (E).E=d, E™ 1leV” (ec. 3.19)
y tomando logaritmos es

IN[®,(E).E] = a .In(E)+ @, (ec. 3.20)

Es decir que si se graficahal @.(E).E] en funcion den(E), se obtendria una recta cuya

pendiente esx. Experimentalmente esto se realiza irradiando, bajuerta de cadmio,
diferentes monitores con picos de energias de resonbieciadefinidos, para los que se
cumple, sobre la base de la ecuacion 3.20, que

IN[@e(E; ).E; ] =a.In(E; )+ Pg (ec. 3.21)

Tal como se expuso en la convencion de Hogdahl, se&®d. los monitores con
resonancias simples son escasos, por lo que en lacprcpara este modelo, se emplea la

energia efectiva de resonan@ia definida por Ryves [idem, 1969] (ya presentada en la
seccion 2.3.1.), con la cual se puede generalizar la enu&ib como

IN[@E; )E, ] =a.InE, )+ D¢ (ec. 3.22)

Para realizar la determinacion experimental y loseomentes calculos, basta recurrir a la
ecuacion 2.18 en su expresion aplicadaka $ample, es decir:

|
lo

y luego reemplazar en la ecuacién 3.19, llegando a:

o(E).E= b, 10L%) (ec. 3.23)
0

gue se puede formular como

®.(E).E= ;& (ec. 3.24)

0

en la queR. es la velocidad de ocurrencia de reacciones nucleasgse(m el ambito
epitérmico (epicaddmico, mas rigurosamente) que, a sue/@resie calcular como:

Re _ CespCd W

= (ec. 3.25)
NyOe,
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con el conteo especifioBesp,ca descripto por la ecuacion 3.17 y aplicado a la medicion del
monitor irradiado bajo cadmio.

3.5.1. Método de multimonitores bajo cubierta de cadmio

La aplicacion concreta de los conceptos vertidos a#da que emplea varios monitores
diferentes irradiados bajo cubierta de cadmio, de maakgaé¢ un analogo de la velocidad de
ocurrencia de reacciones responde a la siguiente exprésidrada de la ecuacion 3.25:

C
Re ___esptd (ec. 3.26)

Ko,Au() Na €,

En la que se reemplazaron los pardmetros correspondpmtes ky 5, del is6topoi en
estudio, disminuyendo sustancialmente la incertidumbre sladsultados. Se calificé de
analogo, pues & 5, incluye las constantes nucleares del oro gyel correspondiente a la
inexistente activacion térmica, de todas manerass fines de la determinacién, basada en la
medicién de una pendiente, no cuentan estas constantes.

Buscando el procedimiento de graficacion planteado pa@uscién 3.20, se reemplalza
segun la ecuacién 3.2 y luego combina la ecuacién 3.24 G2dagraficando

CespL,Cd Er_a
Ko,Au() &y Qo,i(a)

In

versus In E; (ec. 3.27)

3.5.2. Método de los tres monitores sin cubierta de cadmio

Este método [De Corte et al., 1982] es uno de los mas aoglepor su precision y su
sencillez, al no usar la siempre dudosa cubierta de cadmio

El fundamento es la irradiacion de tres monitores deedifesQ,, de manera tal de resolver

la siguiente ecuacion, que se puede desarrollar segun laciomes de Hogdahl, Westcott o
Blaauw. Segun el formulismo de Westcott [De Corte.etl8B9], es:

(@-b)-Qpi(a)-a-Qpa(a)+b-Qaz(a)=0 (ec. 3.28)

Con

-1
a= [1_ Cesp,ZkO,Au(l)glJ (ec. 3.29)

Cesp,lko,Au(Z) €2

* Es conocido el hecho de que la presencia de cadmio degrfta@ neutrénico en sus cercanias, ademas de
filtrarse una pequefia proporcion de neutrones térmicod diprecisar.
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-1

C 1

b=|1- esp,SkO,Au( )é1 (ec. 3.30)
Cesp,lkO,Au(3)33

Tomando en cuenta que se puede expresar

Q,;(a)= (QO' ES 429] (ec. 3.31)

siendoi el numero de monitor 1, 2 0 3. Asi, la ecuacion 3.28 @pmlatos experimentales y
de tablas, preparada para el calculo queda:

(a—b)- (%1—0429] (%2—0429] (%3—0429] 0 (ec. 3.32)
E E/’ E/

rl 2 3

Para obtener el valor @de se realizan iteraciones hasta satisfacer la goupacecedente.
En las pruebas comparativas realizadas durante el desaxpérimental de esta Tesis, se

modificé la ecuacion 3.31 a fin de simplificar los programescélculo. Asi, la formulacion
finalmente empleada fue:

(A—B){QQ%EMZQ}(B-C) (Q“E—?‘mg] (C-A)- {Q‘”E—?‘lzg] 0 (ec.3.33)

rl 2 3

Con

Cesp,lko,Au (1)eq B_ Cesp,lko,Au(l) €1 o Cesp 1
Cesp,3kO,Au(2) €2 Cesp,2kO,Au ez Cesp,ZCesp,S

3.5.3. Método simplificado de los dos monitores bajo cubierta @admio

Cohen y colaboradores propusieron un nuevo método pargelndecion dex, a partir
de la seleccion de monitores apropiados para un calcybdifismao, a irradiar bajo cubierta
de cadmio [Cohen et al., 2006].

Partiendo de la ec. 2.27, el cocie@ge= (1o/0p) Se puede expresar como:

[Q,-0420 0429
Qy () = E- s 20 Y055° (ec. 3.34)

Asimismo, la expresion empleada para el calculo de ogleside flujosf es:
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CS CS
K pz QO,l(a)_ K p; Qo,z(a)
f(a)=—22 c 8’1' - (ec. 3.35)

spl

k0’1.81 ko,z-gz
Donde:

Csp : Conteos por unidad de tiempo y masa, corregidos poaidosrés temporales (tiempos
de irradiacion, decaimiento y medicion)

¢ . Eficiencia del detector para las energias consideradas

ko: Constante agrupada presentada en la seccion 3.3

Cuando se emplean absorbedores de cafire®igual a cero, situacién que implica que el
numerador del segundo miembro de la igualdad se conviert&taemcero, entonces,

C Copa

sp.2 Qo) - Qu,(@)=0 (ec. 3.36)

ko,z £ k0’1.31

La ecuacion 3.34 puede rescribirse en la siguiente forma:

] Q- 1 1
Qy(a) = {(Er)a 0,425{@)& * 2t J055 } (ec. 3.37)

Si Q/E: ™ fuera mucho mayor que el segundo término, o Eermuy pequefio, podria
emplearse la expresion aproximada:

Qo

a)=— ec. 3.38
Qo (@) E)" ( )
Combinando las ecuaciones 3.36 y 3.38:

n Cop1Koz€, 1 CqpaKor ey

/
o= Qoz/ Qs (ec. 3.39)
IN(Er2/E:1)

Se estaria asi en condiciones de medir un valor aprdairdac, empleando soélo dos
monitores de flujo en irradiacion bajo cadmio.

Sobre la base de una serie de consideraciones, logsetgieron los siguientes pares de

monitores, de una serie de 104 nucleid8su /2%U; **"Au 1°Zr; **%Gd /**Sm y**°Tb /***Tm, que
cumplen de manera excelente con las expectativas dmithketeion sencilla y rapida del factar
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3.6. Métodos para la determinacion de la relacion de flujds

Se han descripto varios métodos para la determinacida méacion de flujos térmico a
epitérmicof [Simonits et al., 1976].

3.6.1.Método de la relacion de cadmio

Este es el método mas inmediato conceptualmente. @oesigradiar dos monitores de un
elemento con propiedades y constantes nucleares bieoidas, usualmente oro, uno de ellos
bajo cubierta de cadmio y el otro sin ella (“desnud®h ambos casos se produce la reacciéon
¥Au(ny)®®Au, pudiéndose medir luego la emision gamma de 411,8 keV del proecto
ambos monitores para cuantificar las activaciones.

La relacién de cadmio es, en este caso

Ces Au
RedAu = o — (ec. 3.40)
(CespAu )Cd
Luego, la relacién de flujos queda expresada como
— I:ae,Au
f =(Fcdau-Redau —1)- = Qo au(a) (ec. 3.41)
at,Au

donde

Fca au- factor de transmision epitérmica, que indica el graddraesparencia de la

cobertura normalizada de cadimi los neutrones epitérmicos. Se define como el migcie
entre la actividad especifica corregida del is6topo irdadibajo cadmio en el espectro
neutrénico completo, y la correspondiente al mismodigdd sin cobertura, sélo con
neutrones epitérmicos.

(Cesp)Cd

N EoPAA .3.42
(Cosple (6¢. 3.42)

I:Cd,Au =

Los valores deFcy aydependen de los isdtopos irradiados y son para la mayoeitnsie
iguales a la unidad, sin embargo existen tablas de dictar {&I Nimr et al., 1981].

Por su partd,: y Fa.e son factores de correccion por autoapantallamientmsidiujos
térmico y epitérmico respectivamente dentro del materédiado. Si el monitor posee una
seccion eficaz alta, como en el caso del Au o deldichps factores pueden ser importantes,
por lo que estos elementos suelen emplearse en fornead®aes con aluminio, con el fin de
diluirlos.

* Cépsula cilindrica de cadmio de 1 mm de espesor de paredtipnediametro / altura = 2
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Siguiendo la metodologia del laboratorio de Analisis pativAcion del Centro Atomico
Barliloche, el célculo de los factores de autoapantai@m se realiza segun la tradicional
ecuacion [Soete et al., 1972, pag. 445], valida para unaddieespesor H:

F, :&:1_&(0,923+|nij (ec. 3.43)
@, 2 H.L
Donde

@y, : Flujo neutrénico perturbado o deprimido por la presencia denurestra
@, : Flujo neutrénico no perturbado, o con una muestratafirente diluida

y

L= !

2.Noj

siendon; la densidad en nimero de atomog/c®l elementd considerado, en un eventual
compuesto. El parametitoresulta ser el recorrido libre medio de los neutrones enaterial
irradiado, en cm.

Los factores de correccién que aparecen son tipicosdeddiaciones bajo cadmio, y si
bien son cercanos a la unidad, deben ser consideradesdssea obtener resultados con
maxima exactitud. En la seccién 4.4.3 se observa un getemplicacion de este factor en las
irradiaciones de germanio realizadas en el contextstdeTesis.

3.6.2. Método de los dos monitores
Otro de los métodos empleados consiste en irradiar doiames de flujo 1 y 2 o bien un

monitor bi-isotépico, como el zirconio, cuyas contgta), sean bastante diferentes entre si,
de manera tal de emplear la siguiente ecuacion que se deplartie de la ecuacion 3.5.

Cesp,2 Cesp,1
e Qoala) = N Qo)
()= 0,Au(de, ko,au(@)ey, 1 (ec. 3.44)
Cesp,l _ Cesp,z

ko,auDey 1 Koau@e,, 2
Donde 1y 2 son los subindices que representan a los dos monitespectivamente.
Obviamente es necesario determinar también el fagpara completar el calculo.
3.7. Determinacion simultanea de los factordsy a
Por dltimo, y como corolario de estas evaluacionesiasdesarrollado y publicado, en el
marco de esta Tesis, una nueva metodologia para la deteidmi simultdnea de los factores

f y a de una dada posicion de irradiacion [Cohen, Furnari.etl@95], cuyos resultados
experimentales se exponen en la seccién 5.4.
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Sucintamente, el nuevo método se desarrolld sobreséads empleo de la ecuacion 3.35
con dos pares de monitores. Con los resultados de thsiones se graficd en funcién de
o, obteniéndose una curva para cada par de monitores. €ast® sélo un valor verdadero
paraf y paraa, éstos deben ser comunes a los resultados obtenidésdmnlos monitores,
es decir, es el punto de cruce de las cuif¢gsvs. a. Si se realizan irradiaciones con mas de
dos pares de monitores, el punto de cruce, que sigue siendm,cpenmite determinar los
factoresf y a con menor error aun.

Con esta metodologia hemos determinado, dentro de lmjosaexperimentales de esta
Tesis, los factorek, de varias de las emisiones gamma de ciertos radioisdtigh@ermanio,
en buena concordancia con aquellos datos determinadosporie y colaboradores [idem,
1993; IUPAC, 2002], tal como se expone en la seccién 4.5.

3.8. Importancia de las reacciones umbral en analisis por @acion

Es conocido el interés de las llamadas reacciones bmkpg (new); (n,n’); (n,2n) [Cohen,
1991; De Corte et al., 1987], sobre la base de diferentest@s@xpuestos a continuacion.

En primer lugar, dichas reacciones poseen importancifti@maya como alternativa al
empleo de reacciones de captura radiantg) @p los casos en que éstas no resultan
convenientes, por ejemplo en la determinacion de tallwen en las ocasiones en que se
inducen reacciones umbral en la matriz generando radehos! que interfieren en las
mediciones de los radioisétopos de interés, por ejemplaleterminaciéon de vanadio en
presencia de cromo. En forma explicita, en el prifmngo no existe una reaccionyn,
adecuada para la formaciéon de un radioisétopo del talio tildeede ser determinado
comodamente por su emisién gamma; en cambio, la reacoibral®**TI(n,2nY*°TI, es una
alternativa vélida, pues el product&’Tl es un emisor gamma de energia y periodo de
semidesintegracién adecuados para ser determinado sintatifif@bhen et al., 1982]. En el
segundo ejemplo, la reaccion de interés analiticds,y)**V, cuyo empleo se ve interferido
por la formacién del mismo producto a través de la réacaCr(n,py2V.

Con relaciébn a esto ultimo, ciertas reacciones umbealutiizan para caracterizar y
determinar el flujo rapido, proveyendo una herramienta fuedtal para la evaluacién de las
interferencias del tipo antes mencionado. En este, casmo estas reacciones poseen
precisamente un umbral energético a partir del cual ogulaemetodologia es emplear
monitores de distintas energias umbral para permitirterm@acion de las componentes del
espectro neutrénico 0 su proporcion..

Por otra parte, las reacciones umbral proveen vias lparproduccion de ciertos
radionucleidos “libres de portador”, por ejemplo, la ohitende®P por reaccion (n,p) sobre
S en lugar de la reaccion{nsobre ef'P; o la produccion d¥Mn por irradiacion de hierro
segurt*Fe(n,pj*Mn.

Por todas estas razones, la determinacién precisa sdsetxiones eficaces de tales
reacciones es un requisito imprescindible para disponertde nlacleares confiables toda vez
gue sea necesario realizar correcciones por inteciagnevaluar incertidumbres en los
resultados analiticos, o bien calcular la produccién demétado radioisétopo.
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En el caso particular que nos ocupa en esta Tesis, dmsesaprincipales llevaron a la
determinacion de varias secciones eficaces de reasciombral inducidas en is6topos del
germanio. En primera instancia posee interés acadépuc@uanto algunas secciones eficaces
no existian en la bibliografia, otras no estabanrohtadas con suficiente precision, no
estaban bien expresadas, o bien existian discrepanaidsa, mas innovadora, se refiere a
demostrar la posibiidad de emplear al germanio como c@upary como monitor de flujo
integral en el método paramétrico Kel

Efectivamente, sélo una publicacién [Calamand, 1974] dabatacae una compilacion de
secciones eficaces de reacciones (n,p){rin,2n) y (n,n") sobre el elemento germanio. De
quince reacciones posibles, sélo cuatro poseian vaapmsimentales. En la actualidad, la
base de datos EXFOR, del OIEA, es la que relne todan&staacion [EXFOR, 2011].

Con respecto a aquello, se encararon las determinaaenia seccién eficaz de la reacciéon
“Ge(n,pJ°Ga [Furnari, Cohen y Kestelman, 1994]; de las secciditeses de las reacciones
°Ge(n,pf°Ga y"*Ge(n,pJ*Ga [Cohen, Furnari et al., 1992 y 1996]; y se ha probadditiadti
del germanio como comparador y monitor de flujo con erte$ resultados [Cohen y Furnari,
1994b].

%
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Segunda parte
Desarrollo experimental

4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

En este capitulo se describen los siguientes trabgpesieentales:

e Aspectos metodoldgicos de la preparacion e irradiacionodétanes y muestras.

e Determinaciones de las secciones eficaces de lasciares “Ge(n,p)j°Ga,
°Ge(n,pf°Ga y “Ge(n,pj'Ga promediadas sobre el espectro neutrénico de fision del
% [Furnari y Cohen, 1994a; Cohen, Furnari et al., 1992 y 1996].

e Determinacion de los factorksdel germanio.

e Identificacion de nuevas transiciones gamma €f"&le. [Kestelman, Cohen, Furnari
et al., 2000].

Mas adelante, en el capitulo 5, se exponen las apliegcicleares y analiticas de las

constantes del germanio determinadas, que se listatiauemion:

e EIl empleo del germanio como comparador y monitor intedgaflujo neutrénico en
andlisis por activacion paramétrico [Furnari, Coheal.€1997 y Cohen, Furnari et al.,
1999]

e La determinaciéon de aluminio y fésforo en material@ddhicos por analisis por
activacion neutronica empleando germanio como companadoonitor integral de
flujo [Furnariy Cohen, 1994b].

e La determinacion de la seccion eficaz de la readdi®imo)?°Al, promediada sobre un
espectro de fision, para fines analiticos [Cohen, Fuehaal., 1993 y Furnari y Cohen,
1994b]

e La determinacién simultanea de los paramefrosa en reactores nucleares [Cohen,
Furnari et. al., 1995 y 1996]

Este ordenamiento no responde cronolégicamente a Heastaealizadas, sino que es
puramente tematico, asi por ejemplo, la determinaciétosidactoresk, del germanio se
realiz6 como una necesidad luego de haber desarrolladtsi@onpara la determinacion de Al
y P en materiales biologicos, y posteriormente dicfaasores fueron utilizados en otra
demostracion analitica.

4.1. Consideraciones sobre los materiales empleados y laadiaciones

4.1.1. Germanio

En todas las experiencias en las que se utiliz6 germsmiparti6 de dicho elemento en
forma metdlica, disponiendo de pequefas laminas de espesonpsendidos entre algunas
décimas de milimetro y 2 mm, y masas entre 10 y 500 mg.

El material de partida fue germanio monocristalino de altaypureza, proveniente de un
cristal de germanio del tipo empleado en la construccidtetkctores GeHP, que obraba en
poder de un grupo de desarrollo de detectores semiconductord3ep@ttamento de
Electronica, Centro Atbmico Ezeiza.
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Tal como se expuso en la Introduccion, la concentreesfimada de impurezasegun la
bibliografia [Knoll, 2000, pag. 4Q5es del orden de iCitomos por cide Ge (cuya
concentracion en atomos del elemento matriz es 4,4£81@mos/c), es decir, en una
proporcion, expresada en masa, del orden de™*1:P@erde sentido entonces expresar la
pureza en porcentaje, pues seria de 99,.. seguido de 11 ndsveEsinteresante hacer notar
gue, tal como menciona Knoll, este tipo de germanioput@aes el material mas alta pureza
del mundo jamas producido en escala comercial.

El empleo de germanio ultrapuro en los trabajos experalesntie esta Tesis no ps
casual ni es un dato menor. La disponibiidad de tal raatkre una de las razongs
principales que motivaron el tema mismo de la tesiscpanto supimos de inmediato que
los espectros gamma que obtendriamos nos brindarian anaeementaja: sabiamos|a
priori que literalmente no podriamos ver ningln pico gamrogepiente de impurezas, |0
cual siempre es una dificultad en andlisis por activawdnronica. Todos los rayos gamina
gue veriamos corresponderian exclusivamente a productasadgones nucleares solre
is6topos de germanio, lo cual nos permitiria medir serferencias y con mucha precisipn
las secciones eficaces que nos habiamos propuesto daterrAidemas, esta ventaja nos
dio la sorpresa de descubrir mas de una decena de nueviamesngamma del"Ge,
desconocidas hasta 1994.

Volviendo a los aspectos metodoldgicos, se cortaroimd@&nae germanio de 1 a 2 mm de
espesor y 20 a 30 érde area con una sierra circular diamantada (lentaryemtieigerando
con agua, pues es bastante quebradizo); luego se partiev@nicaenente en pequefios trozos
de 50 a 500 mg. Las laminillas resultantes, de pocds sentrataron con una solucion mezcla
de HNG; (c), HF (c) y HO; (c) en proporcién 5:5:1, desarrollada en esta Tesiseldimde
decapar su superficie y asi eliminar contaminacioneten@ndo ademas los espesores
deseados; luego se lavaron con agua bidestilada, se secaeomperatura ambiente y se
almacenaron en pequefios sobres de polietieno selladas sparuso en las distintas
experiencias. Las laminas fueron seleccionadas pormsa fpgrosor.

El pesado de las laminas de germanio, muestras y maeniereealizdé con las balanzas
disponibles en cada sitio, siempre de micro o ultramescala (Mettler M5, Sartorius M9).
Para realizar correcciones por autoapantallamientadréct y autoabsorcion de la radiacion
gamma, el espesor de los especimenes a irradiar fue needidm micrémetro.

4.1.2. Monitores de flujo

En todas las experiencias se emplearon monitores desfiljorma de pequefas laminas de
menos de 0,1 mm de espesor y unos 20 a 66 nitn el caso de emplear oro o cobalto,
puesto que sus secciones eficaces son altas y pueden prsp@siones de flujo neutrénico,
es usual disponer de ellos en forma de alambres o daliateaciones en base a aluminio, con
concentraciones del orden de 0,1 %. Por ejemplo, uno aedosores de oro empleados es
un alambre de 0,5 mm de espesor de una aleacion de Au/Aihcoontenido certificado de
oro de (0,116 + 0,002) %.

Todos estos materiales se adquirieron especialmentegiaréin, generalmente de la firma

Reactor Experiments Inc, California, Estados UnidosseBn su certificacion, donde se
consignan las concentraciones de impurezas con eb agatealizar necesarias correcciones.
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4.1.3. Preparacion y manejo de las irradiaciones en el reactoAR6

Dependiendo tanto del reactor como de la experiencalizare es de destacar que el disefio
y la preparacion de las irradiaciones resultaron seisaaticos a decidir, o eventualmente a
desarrollar, en cada caso. Sin embargo, a lo largasdexperiencias se pudo sistematizar una
serie de pasos a seguir, ajustados ademas por las modalidadsEsajo de cada laboratorio.

En el caso del reactor RA-6, del Centro Atomico Bah (ver seccién 4.1.5), las
irradiaciones reunieron las siguientes caracteristicas:

e EI RA-6 cuenta con un sistema neumético para el enviouéstras a irradiar en su
nucleo y su posterior recepcion.

e El manejo de las irradiaciones fue realizado por el aytamtros colegas del
Laboratorio de Analisis por Activacion.

e Los tiempos de irradiacion en general fueron mas c@nositos), con tiempos de
decaimiento del mismo orden.

e Las capsulas de irradiacion son de polietileno.

e La apertura de las cédpsulas se realiza en una campargufaniia, manualmente.

e Los flujos neutrénicos son mas de un orden de magnitud egqae los del RA-3.

El sistema neumatico mencionado permite el envio, eémédsé de segundo, de las muestras
a irradiar a alguna de las dos posiciones de irradiaci@hrarcleo durante tiempos prefijados,
y su posterior recepcién al finalizar el proceso. Ludgbdisparo de la capsula conteniendo
los materiales a irradiar, los tiempos prefijados daliacion y el reenvio hacia el laboratorio
de mediciones son comandados automaticamente. Los tielmp@nsporte durante envio y la
recepcion son bien conocidos y se descuentan o sun@s t&erhpos de irradiacion o de
decaimiento respectivamente.

La cépsula de irradiacion, llamada “bala” es un recipiesigecial de polietieno de alta
densidad, resistente a los impactos y a la radiacidntajm a rosca y tamafio exacto para
circular por las cafierias del sistema neuméatico, tabce esquematiza en la figura 4.1.

Figura 4.1: Recipiente empleado para irradiar muestras

empleando el sistema neumatico del reactor del RA-6 %

65 mm

‘25

43



4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

Los materiales a irradiar se colocan en el inted®ida bala habitualmente dentro de otros
pequefios envases o envueltos en laminas de polietilet@Ogen de espesor, selladas con un
dispositivo térmico, o de papel delgado de aluminio. Tantolgsotiempos de irradiacion
como por la conformacion de los espectros neutronigargma del reactor, los dafios por
radiacion en el RA-6 son usualmente despreciables.

La mayoria de las veces, el disefio de la irradiacifioaba posicionar los monitores y/o las
muestras en determinados lugares del interior de la R&a lograr esto, se emplearon
recortes de tubo de polietileno con las medidas convesi@ara oficiar de espaciadores, tal
como se ejemplifica en la figura 4.2.

Figura 4.2.: Disposicion tipica del armado de irradiaciones
(Ejemplo de una de las irradiaciones realizadas paradenteacion del factod)

T T = Espaciador
2 mn !
== = AU/Al 0,116% + Z
- STD P

Blanco (vacic
STD

—— =«— AU/Al 0,116% + Zr

Zr(NOs)s

Si el material a irradiar era un polvo, como los males de referencia o las drogas de alta
pureza, se envaso y pesO en pequefos cilindros de palietégrados en un extremo (en
realidad son tapas de ciertos tubos). Este tipo de reeipéa sellado con un émbolo del
mismo material, de medidas adecuadas, que se introduciade pceso se ilustra en la figura
4.3. En esos casos, la medicién posterior a la irrédiasg realizaba en el mismo envase. En
muchos otros casos, aun las folias de monitores criktales de germanio, por comodidad o
para reproducir geometrias, también se irradiaban ydiumen los pequefios émbolos.

Figura 4.3.: Recipiente para envasado de muestras y posterior meibn

10 mm
3 || e
5 EERE
9 mn . [ } o H h | 2 \ﬂm
fe— "
15 mn Material envasado
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Si los materiales irradiados eran polvos, o bien gmlia de minimizar los tiempos de
decaimiento, las mediciones se realizaban en los asisenvases irradiados. En esas
circunstancias, se irradiaban y median luego envaskEs\dénticos a manera de blancos, para
descontar pequefias concentraciones de impurezas en @kpolicomo trazas de aluminio,
hierro u otros metales presentes, como consecuensiapteduccion industrial.

Cuando fue necesario irradiar bajo cadmio, se empleamuepas capsulas comerciales del
mencionado metal, de 1 mm de espesor, conformadas por ries @ancavas que se pueden
introducir una en otra con una leve presion, a la matei@uerpo y tapa, de unos 12 mm de
diametro (ver figura 4.4). Este recipiente cumple corrdomiisitos descriptos en la seccion
3.6.1. En algunas ocasiones se construyeron artesatalodpsulas de cadmio, a partir de
chapa de 0,5 mm del citado material.

Figura 4.4.: Cépsula para irradiacion bajo cadmio

© [ ) Materiales a irradiar

—J

Finalmente, la bala se cierra con su tapa a rostén de la irradiacion, el sistema devuelve
la bala, que se sujeta con una pinza especial. Usandemuaeienta ad hoc que se introduce
en la depresion cuadrangular que posee la bala en la tapleseserosca y se extrae el
contenido.

Inmediatamente se disponen las muestras en la secpeogiamada para las mediciones.
El sistema de deteccidn esté en el mismo local dondecsentra la campana de recepcion del
neumatico, de manera tal de minimizar los tiempos derdiecéo de las muestras irradiadas
hasta sus mediciones y brindar comodidad operativa. e fesha, si es necesario, y
dependiendo de la forma de empacado en la bala, se puedaulogjeanpo de decaimiento de
la primera muestra a medir que ronda los 20 s después aaliadidn.

4.1.4. Preparacion y manejo de las irradiaciones en el reactor R3-

Las irradiaciones que se realizan en el Centro Atontiaeiza estan regidas por
procedimientos establecidos, dependientes en gran patsodafincipal del reactor cual es la
produccion de radiois6topos de uso médico o industrial.

Las irradiaciones en el RA-3 realizadas en el contdgtesta Tesis tuvieron las siguientes
caracteristicas:

e EIRA-3 no contaba con un sistema neumatico para @& elevmuestras a irradiar.

e El manejo de las muestras fue manual por parte de losdopesadel reactor.

e Los tiempos de irradiacion en general fueron mas largosag) y requirieron
mayores tiempos de decaimiento, en comparacion cefelesiadas en el RA-6.
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e Los flujos neutrénicos son méas de un orden de magnitud stgseabRA-6.

e Las capsulas de irradiacion fueron los tipicos recipieseesluminio que se utilizan
en el RA-3.

e La apertura de las capsulas se realizé en una celda bliddadainstalacion del
reactor, con telepinzas.

Estas particularidades obligaron a preparar las irradexien general empleando materiales
mas resistentes a la radiacion gamma y de neutrone®lpamnaasado de las muestras, tales
como ampollas de cuarzo selladas con soplete o papel deialufara los trabajos de esta
Tesis, cuando las irradiaciones no superaron las 2pudeeemplear polietiieno de 1Qén de
espesor selladas con un dispositivo térmico, como emgadte los monitores y muestras. Mas
alld de ese tiempo, el polietileno se deteriora, seveusluy quebradizo y se rompe. En
algunos casos se emple6 papel de aluminio delgado.

Como envase contenedor del conjunto de materialesdiairrse emplea una capsula de
aluminio llamada informalmente “can”, que se muestria éigura 4.5.

Figura 4.5.: “Can” de aluminio de alta pureza, para irradiar en @ reactor RA-3

| 30 mn |

0

1
y ¢

O 1 mm

.Q___
e

70 mm

|«—l
25 mm

El can, luego de la ubicacion interna de las muestras,rééénarse con lana de cuarzo para
amortiguar el golpe durante la caida en la celda de apepues, se envia desde el piso
superior por una cafieria. Por Gltimo, se cierra conpueasa neuméatica luego de pulir los
bordes y la tapa con un cepillo circular de acero asoeadgomotor.

Las irradiaciones bajo cadmio se efectuaban tapizanddommente parte del can con un
cilindro hecho con dos vueltas de cinta de cadmio metdéc0,5 mm de espesor, agregando
discos del mismo material como fondo y tapa respectnanén estos casos, se debe tener
en cuenta que la absorcion de neutrones provoca un sigwmifiaumento de temperatura en el
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cadmio, lo que inhabilita el uso de polietileno, pues lo @Jemn en tiempos del orden de 1 h
El aumento de temperatura en estos casos y el mayompdafiadiacion en general, son una
particularidad de las irradiaciones en el RA-3.

Al can cerrado se le efectian pruebas de estanqueidad deadesasndiferentes. Una,
sumergiéndolo en agua hirviendo, esto hace que aumentesidnpdel aire en su interior y
escape una fila de burbujas si hubiese un defecto eradbsel

La otra forma, mas rigurosa, se lleva a cabo sumergiéndegion sellada del can en
nitrégeno liquido, de manera tal que si llegase a habefalmala disminucién de la presion
hace que se introduzca nitr6geno en el can a travésfaliala Acto seguido, se sumerge la
capsula en agua a temperatura ambiente, consecuentereept@dsice un aumento de
temperatura de mas de 2, y un proporcional aumento de presién, obviamente nwy®r
en el primer ensayo. Si se produjera una perforaciéam ademas mayor el contenido de gas
en el interior, por lo que la sensibilidad del ensaysugerior. El sellado es importante, por
cuanto no se puede permitir que ingrese agua del circuito @rirmaualmente activa, a la
capsula de irradiacion.

Con respecto a las irradiaciones, el momento de iyicgo duracion debieron planearse
tomando en cuenta los ciclos de 120 horas continuas demdraoperacion del reactor. Para
irradiaciones en las posiciones normales del nlcleo existieron inconvenientes de
programacion. En cambio, los trabajos realizadosaeocolumna térmica requirieron una
modalidad diferente, puesto que el ingreso y el egreso dauestras debe realizarse por
procedimiento, con el reactor fuera de operacion. iBiddiacion era del orden de la hora o
menor, se solicitaba el arranque del reactor un tierdpouado antes del comienzo habitual,
se realizaba la irradiacion, luego se paraba, se axtlas muestras y el reactor se arrancaba
nuevamente para su ciclo normal de operacion. Si ssitedza mayor fluencia neutrénica, el
tiempo de irradiacion ya debia coincidir con las 120 h deacfis, debiendo en ese caso fijar
la otra variable involucrada, el flujo neutrénico, @aés de la posicion de irradiacion.

Los tiempos de inicio y duracion de las irradiacionesofu@ontrolados por los operadores
con el uso de relojes y cronémetros, con lo cual naweun control directo de su exactitud y
precision, tal como se pudo hacer en el RA-6. Esterfastviamente se tuvo en cuenta,
tomando todos los recaudos posibles al respecto en auamoronizar los relojes empleados
con los de las mediciones, a la vez de programar irfadex suficientemente largas para
minimizar las incertidumbres.

Por otra parte, la llegada de la capsula a la posiciGmatdiaicion, y luego su alejamiento, se
realizan con operaciones manuales que involucran tiengroparativamente mas largos que
los del RA-6, lo cual también agrega incertidumbre. Réspie esto, esta comprobado que
durante los movimientos de las cépsulas, los flujos neiot® a los que estan sometidas
varian varios 6rdenes de magnitud, minimizando los efatgo/ariacion en la activacion.

Una vez finalizada la irradiacion se procede al rgtiapertura del can. Como se adelanté,
esta Ultima se efectia dentro de una celda blindada, exhpleardispositivo que literalmente
arranca la tapa; luego se vuelca el contenido en un jeliddaransporte. Toda la operacion,
realizada en este caso por el usuario, se hace empleglegmzas. Esto es asi pues el
aluminio del can posee alta actividad inducida por la r@aé@l(n,«)**Na. El radionucleido
generado tiene um, = 15 h y emision de fotones gamma de alta energia (1369 keV y 2754
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keV), por lo que deben tomarse todos las medidas de radicgiémteque corresponden.
Habitualmente, las muestras irradiadas poseen mucha @eimodad y emisiones de menores
energias que el aluminio del can, y se pueden llevar @laladrio en un blindaje adecuado,
previa liberacion realizada por un oficial de seguridadessitor.

4.1.5. Descripcion de los reactores RA-3 y RA-6

Los reactores de investigacion RA-3 y RA-6 son insiafes nucleares relevantes Clase |
(denominacién propia de la Autoridad Regulatoria Nuclear) eadpls basicamente para
investigacion, produccién de radioisétopos (RA-3) y doce(Rix6). En la figura 4.1 se
muestran los principales datos técnicos de ambos reactor

Ambos reactores son de tipo pileta, es decir, constamn dean cilindro de acero inoxidable
(11 m de profundidad en el RA-3) lleno de agua liviana desmzseta cerca de cuyo fondo
se aloja el nucleo propiamente dicho del reactor (gards 4.6 y 4.8)

El ndcleo esta constituido por un conjunto de elementotbustibles (EECC) tipo MTR
(Material Testing Reactor) dispuesto en una grilla ejuia se ubican los EECC individuales
constituyendo geométricamente una determinada configuraciica. Los EECC estan
rodeados con elementos de grafito grado nuclear (99,7% a 99y®%na@) que ofician de
reflectores, mejorando el balance de neutrones eactda y de moderadores, posibilitando
posiciones de irradiacion con neutrones termalizadegeo grado.

Los elementos combustibles estan constituidos por 19sptEcaluminio que contienen en
su interior una mezcla de polvos de 6xido de uranio enrimiedi20% erf>U y aluminio.
Las placas estan ubicadas en forma paralela dentro deajande aluminio, permitiendo la
circulacion forzada de agua a su traves, con el fin dgeedrlas.

Tabla 4.1: Caracteristicas técnicas mas relevantes de los rea@®RA-3 y RA-6

Reactor RA-3 Reactor RA-6

Emplazamiento Centro Atémico Ezeiza Centro AtomiewilBche

1 MW (a partir de 2010)
500 kW (antes de 2010)

1.10° cm?s* (2010)

Potencia Nominal 10 MW

Flujo neutrénico

e . 6.10° cmi®.st

térmico medio 1.10” cm?®.s* (antes de 2010)
Tipo MTR UQ,-USi-Al uranio | Tipo MTR UsSk-Al uranio

Combustible enriquecido al 20% eff*U enriquecido al 20% eff*U
(antes de 2000 con uranio al | (antes de 2010, con uranio al
90%) 90%)

Moderador Agua liviana desmineralizada Agua liviana desalinada

Refrigeracion Potencia bombeo 400 kW Potencia bombeo 120 kW
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Tabla 4.1 (continuacion)

Reactor RA-3

Reactor RA-6

Nucleo del Reactor|
en 2011 (las
configuraciones
cambian con cierta
frecuencia)

21 EECC normales + 4 de
control (5,3 kg de U-235 en
equilibrio, sin venenos
guemables)

4 Barras absorbedoras de Ag
(80%), In (15%) y Cd (5%)

envainadas en acero inoxidable|.

21 elementos reflectores de
grafito rodeando al nucleo

15 EECC normales + 4 de
control (6,35 kg de U-235 con
venenos quemables)

4 Barras absorbedoras de Ag
(80%), In (15%) y Cd (5%)
envainadas en acero inoxidable|.

1 Barra reguladora de acero
iNoX.

38 elementos reflectores de
grafito rodeando al nucleo

Circuito Primario

Circulacion forzada de agua
3 ramas 3 bombas y

3 intercambiadores de calor
Caudal total 1350 Th

Viinea= 4,2 M/s

Circulacién forzada de agua

1 bomba y 1 intercambiador de
calor

Caudal total 340 fth
VIineaI: 416 m/S

Circuito
Secundario

3 bombas, 3 intercambiadores
calor y 4 torres de enfriamiento

Caudal total 1000 tth

il bomba, 1 intercambiador de
calor y 2 torres de enfriamiento

Caudal total 200 fh

Facilidades de

1 trampa central de irradiacion
(Pn= 2,4 10" cm®.s™)

4 cajas de irradiacion "in core"

(4. 10% cmi®st < @y, < 1,2 10°
-2 <1
cm<.s”)

1 caja de irradiacion periférica

1 caja de irradiacion "in core”
& = 2.10° cm®.st

1 sistema de irradiacion

Irradiacion neumatico
(2.10% cmi®.s' < @y, < 4 16°
cm?.s?h) . o
. _ L Columna térmica de irradiacion
2 sistemas de irradiacion
neumaticos
Columna térmica de irradiacion
Empleo 5d/semana (120 hs seguidas); | 20 hs/semana para docencia e

46-48 sem/afio, para produccio

ninvestigacion

Produccion de
radiois6topos

99M0, 131I 1 32P, 51Cr’ 153Sm1 192| r1
177Lu

Mo experimental

Analisis por
activacion
neutrénica

Laboratorio en funciones desde
1970 aprox.

Laboratorio en funciones desdg
1980 aprox.
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Tabla 4.1 (continuacion)

Reactor RA-3 Reactor RA-6
Oas oiaces | COUTTE GIen BNCT | Haz exterro pra BACT
Construccion 1963 Construccion 1978
Hitos Criticidad 5/7/1967 Criticidad 23/9/1982
1° remodelacién 1987-1990 1° remodelacién 2007-2009
2° remodelaciéon 2000-2001

Cada EECC normal del RA-3 contiene uranio enriquecido &b 20>°°U, con unos 290 g
de este is6topo inicialmente. Los EECC frescos secaabiando por los quemados en el
nucleo en equilibrio, que tiene un cierto grado de quemadoEEGXC de control contienen
unos 220 g dé*U inicialmente pues poseen 15 placas en lugar de 19, corugases
vacantes a cada lado. En esos lugares vacantes seae$gdabarras absorbedoras de Ag-In-
Cd, comandadas desde arriba del tanque, para efectuatrel derpotencia del reactor.
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Figura 4.6.: Esquema del reactor RA-3, Centro Atomico EzeizgCohen, 1982, pag. 93]

\\\\\\\

Planta baja,
nivel de la
entrada del
edificio

A: Tanque del reactor G: Pileta de servicio
B: Nucleo H: Blindaje de concreto
C: Puente de operaciones- I: Celda caliente
Mecanismo de barras de control J: Sala de dontro
D: Columna térmica de grafito K: Pasillo de laboratr
E: Haces neutrdnicos externos L: Cuarto de bombas
F: Tanques de decaimiento M: Celda de retiro de muestras
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Figura 4.7: Reactor RA-6, Centro Atdmico Bariloche

Figura 4.8: Nucleo del Reactor RA-6
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Figura 4.9: Puente de operaciones del Reactor RA-3

Figura 4.10: Nucleo del Reactor RA-3, Centro Atémico Ezeiza

Las figuras 4.7 a 4.10 muestran fotografias de los read®drdésy RA-3, en las que se ven
los constituyentes y dispositivos principales de sus ngicEmmo los elementos combustibles
(donde el brillo de la radiacibn Cherenkov es mas iobenss barras de control y las
posiciones de irradiacion, incluyendo las neuméaticas. ol®ervan también varios de los
sistemas de seguridad y control.
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En la figura 4.11 se muestra el esquema de una configurap@cifica del nacleo del
reactor RA-3 utilizada durante 2009 [RA-3, 2009], que correspofaldeala fotografia 4.10.
Las posiciones B5, D1, 11 e |7 estan por detras de las dajgrafito, por lo que el espectro
neutrénico esta mas termalizado que en D6, dentro delonutle posicion central G4 es la
que posee el maximo flujo (1,24@m?s") y se utiliza exclusivamente para la irradiacion de
blancos de uranio enriquecido al 20% 80, destinados a la produccién tslo y de'Y por
fision.

Figura 4.11: Esquema del Ndcleo 200 del RA-3

Columna térmica de grafito

Filtro BNCT
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Referencias:

. Caja de grafito

Elemento combustible normal

| Elemento combustible de control con
“tenedor” de barras absorbedoras

Detector de neutrones

[ ]| cajade irradiacion
O

La figura 4.12 representa el nicleo 15 del reactor RA-6 déo&8@ [RA-6, 2011]
utilizado actualmente (julio de 2011). Las posiciones 17 y ¢ ajas de irradiacion, la
primera (con la facilidad neumatica) en un espectro neiatrdnuy termalizado y la segunda,
con una contribucién significativa de neutrones rapidos.

*
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4.2. Desarrollo de la separacion radioquimica de Ge y Ga
4.2.1. Antecedentes

Cuando se realizaron las primeras experiencias de edracitdon de espectros e
identificacion de radionucleidos generados por las reagziaonucleares en estudio, se
comprobé la hipétesis de que los radionucleidos formadosepociones umbral iban a estar
presentes en concentraciones al menos un par de Ondfenies a las de aquellos producidos
por captura radiante. Esto es asi por sus bajas seceificeeces en comparacion con las de
las reacciones (), en general.

La consecuencia inmediata de esto es la poca sendllglidau deteccién conjunta, es decir,
las areas de los picos de los espectros gamma de esosicildos, son muy pequefas frente
a las de los radiois6topos de la matriz, formados pouapadiante.

Diseflando adecuadamente las series de irradiaciones gditgomes es posible, en algunos
casos, medir estos nucleidos con aceptable incertidupdnme es evidente que si se separan de
la matriz, la calidad de sus determinaciones deberia éame@on esta idea, y sabiendo que
las reacciones umbral de tipo (n,p) yngeneran radioisétopos de otros elementos quimicos,
a diferencia de las (n,n") o (n,2n), que producen isoétogasistao elemento irradiado; resulta
relativamente sencillo encontrar alguna via rapidanplsi de separacion.

Concretamente, el método separativo motivo de estadreftie requerido con el fin de
aumentar la sensibilidad de la medicion'®®a luego de la reacciéfiGe(n,pj°Ga, cuando se
emplea al germanio como comparador y monitor integrdluge pero evidentemente es de
aplicaciébn también si se requiriera aislar del germamiotros nucleidos formados por
reacciones umbral, tales corfiGe(n,pf°Ga; “Ge(np)**"zZn y “Ge(np)*"Zn, por lo que se
prefiri6 exponer su desarrollo, separado de las seccmesores.

Como ya se explico, si bien es factible la deteronimade’°Ga,’“Ga 0"“Ga, formados por
reacciones (n,p) sobre el germanio, en presencia deacativamente mayores actividades de
los radiois6topos de la matriz generados, la incertidumisrainuye al menos un orden de
maghnitud si se aislan los is6topos de galio y se midesgparado.

En primera instancia, se probaron separaciones estéamugleando columnas de
intercambio i6nico, con la intenciéon adicional delaaisl posible cinc proveniente de las
reacciones nuclearé&Ge(n,0)*°Zn; "“Gefq,0)*"Zn y "“Ge(n,a)’*"Zn, también buscadas. Asi,
se ensayl el pasaje a través de resina Dowex 1 de 50-HdOynmue 100-200 mesh, de
soluciones de Ga y Ge en proporciones adecuadas, utilizaddmirazadores de ambos
elementos para determinar los rendimientos de separaS®probaron columnas de 8 mm de
diametro, en alturas de 20 y de 40 mm. En todos los clsosesultados no fueron
promisorios, por cuanto se desechd esta via, a priaiat@ctiva por su simplicidad y
seguridad operativa.

Luego pasamos a experimentar una antigua técnica erdargrala conocida serie de
procedimientos radioquimicos para diferentes elementoslegddugcience Series — National
Academy of Sciences), en este caso “The RadiochgnaisiCobalt” [Bate et al., 1961]. La
técnica, indicada para separar cobalto, fue desarrollagimaatmente [Bock, 1951] para la
separacion de varios cationes con tiocianato en tdistinedios, mencionando que en el caso
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de varios cationes, entre ellos Ga(lll), se emplegSTM 7 N en HCI 0,5 N y luego se extrae
en éter etilico, separandose con mas de 99% de rendimidirtida publicacion se sefiala que
cationes de otros elementos, como el Ge, no seeexti@ que dio pie a la adaptacion de la
técnica para esta Tesis, arribando a la separaciéoqtadiica mencionada en la seccion
4.2.3., de adecuada sencillez y con muy buenos resultados.

En la siguiente figura, extraida de otro ejemplar de l& smmtes mencionada, The
Radiochemistry of Vanadium [Brownlee, 1960] se graficangorcentajes de extraccién con
éter etilico de distintos cationes para distintas aur@eiones de tiocianato, obtenidos por
Bock. Alli se muestra que el Ga(lll), con (NEHCN 7M, se extrae casi en un 100%.

Figura 4.13: Extraccion de tiocianatos con éter etilico

ScCly
Ga Cly
In Cly
Tl Cia
Fe.Ciy
Sn Cig
VOCig
MuOCI;

PERCENT EXTRACTION

MX=mXx+ 080

MOLES NH4SCN/LITER

4.2.2. Desarrollo y resultados

Para este desarrollo se prepararon las soluciones wEpiecon los radiotrazadores
necesarios para medir los rendimientos de la separati@rsolucion de partida fue obtenida
de la disolucion del germanio irradiado disponiendo asi detradadores de dicho elemento,
basicamenté°Ge y’'Ge (T, = 82,8 min yT,, = 11,30 hs), emisores de varios rayos gamma
faciimente medibles
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En el caso del galio, se utiliZéGa como trazadofT(, = 3,26 dias), también emisor gamma.
Si bien es importado, este radiois6topo es de relativ@niécil disponibilidad, puesto que se
emplea en forma habitual en medicina nuclear para estdeidgéagndstico por imagenes. Es
dable mencionar, aunque no sea informacion relevantegssa Tesis, que actualmente (julio
de 2011) esta a punto de comenzar la produccion comeréi@alen el ciclotrén del Centro
Atémico Ezeiza, con lo que se va a sustituir la impaitadel citado radionucleido, con un
producto nacional de igual o mejor calidad, a un costoriastaenor que el importado.

Volviendo a la separacién, ésta esta basada en k&ceiin por solventes de un complejo
de galio. Especificamente, se disolvieron completanmaatmuestras de germanio irradiadas
en una mezcla de HN(c), HF (c) y HO, (c) en proporcion 5:5:1, en sendos vasos de
precipitado de teflon. Se llevaron a sequedad por calamtmsuave en una plancha
calefactora. Se agregaron algunas gotas del HCI (cyghgé a llevar a sequedad. El residuo
finalmente se tomé con 3 ml de HCI 0,5 N, calentandoesnamte para disolverlo. Se vertié
la solucién sobre 2,5 g de WBICN sdélido en un frasco apto para la extraccion, iegé & 5
ml con varios enjuagues al vaso de teflon con HCI 0,6oprobando que no hubiese mas
actividad en dicho vaso. Luego, se extrajo el galio agitacion con 4 ml de éter etilico, se
separaron y realiz6 una nueva extraccion con un fraad@ 1,5 ml mas de éter. Ambas
fracciones se unieron y se dejaron evaporar en fraggmgenicilina, midiendo el extracto
seco con un detector de GeHP. Asi, se observardmdaté los espectros f&Ga y°Ga, asi
como la presencia d8™zn y "*"Zn, generados por reaccionesajnsobre ef“Ge y el™Ge
respectivamente. Lamentablemente, los rendimientas lpaagxtraccion del cinc, unidos a las
bajas secciones eficaces de las reacciones mencipndef@Erminaron que tomaramos la
decision de no intentar nuevas determinaciones de éstas.

En los ensayos de desarrollo del método, se midieroenasgias gamma del trazador
®Ga: 93,3; 184,6 y 300,2 keV, utiizando un detector de GeHP Cardeeficienca 12% y
resolucion 1,9 keV y un espectrémetro multicanal Canb®erges 85, del Laboratorio de
Metrologia de Radiois6topos del Centro Atbmico Ezeldaa vez probada la metodologia de
extraccidbn con éter, se pasOd a la realizacibn de dpsriencias, determinandose un
rendimiento de 47,530 + 0,072) %en la recuperacion del galio, resultado promedio de las
dos series de mediciones, mostradas en la tabla 4.2.

Tabla 4.2. Resultados de las extracciones de Ga emplearfitida como trazador

Ey del Ga | Rendimiento Exp 1| Rendimiento Exp 2
(keV) (%) (%)
93,3 97,39 97,57
184,6 97,61 97,93
300,2 97,28 97,59
Promedios 97,427 97,697
Desv. Std. 0,092 0,117
;;r?g;erggo 97,530 + 0,072

%

58




4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

4.3. Determinacion de la seccion eficaz de captura de laeaccion
"?Ge(n,p)“Ga, promediada sobre un espectro neutrénico de reactor

4.3.1. Introduccién

La necesidad de determinar en forma precisa esta sexfién se basa en dos aspectos:
uno, académico, que se refiere a la posibilidad de mdjsranlores previos de literatura, muy
discrepantes entre si y con incertidumbres mayores endem de magnitud que la del valor
determinado para esta Tesis. La otra, que se discuteasaxnente mas adelante como uno
de los puntos centrales de esta Tesis, esta enfocattl empleo simultaneo del germanio
como monitor integral de flujo neutrénico y comparadopleando métodos paramétricos de
andlisis por activacion neutrénica, como el keJCohen y Furnari, 1999], a través de la
reaccion objeto de esta seccion.

Con respecto a la mejora de los valores previos dedeiés eficaz en literatura, se

consignan estos en la tabla 4.2 para su analisis.

Tabla: 4.2. Valores publicados de la seccion eficaz de captude la reaccién
“Ge(n,p)*Ga

Seccion eficaz Cita bibliografica Observaciones
(mb)

0,01 Rochlin, 1959 Dato experimental expresado como léujterior.

0,044 £ 0,07 | De Neve et al.,, 1966 Dato experimental

0,0218 Rau, 1967 Dato experimental consignado sin incertidumbrg
0,089 Pearlstein, 1973 Valor estimado en forma tedrica
0,18 Calamand, 1974 Valor estimado en forma tedrica
0,0789 Horibe, 1983 Valor estimado en forma tedrica

No existen hasta el presente otros valores expestasrde esta seccion eficaz, promediada
en un espectro de fision [EXFOR, 2011]

Para establecer este valor se han realizado dos @eteiones independientes empleando
los reactores RA-3 del Centro Atémico Ezeiza y RA-6 @ehtro Atomico Bariloche y los
laboratorios asociados de ambos centros, empleando sxit@srécionalmente metodologias
diferentes.

El resultado de ambas determinaciones, promediando ciaees obtenidos en el CAE y
cuatro en el CAB, fue d€),0959 + 0,0049) miFurnari, Cohen et al., 1994a], mejorando
sustancialmente los valores preexistentes.

Para su presentacion, la realizacion experimenta seganizado en los siguientes tépicos:
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e Irradiaciones

e Evaluacion de impurezas de galio en el germanio
e Mediciones

e Correcciones

e Caracterizacion de los flujos neutrénicos

e Determinacion de la seccidn eficaz

e Resultados y conclusiones

4.3.2. lrradiaciones

Las irradiaciones se llevaron a cabo en dos posicideesuicleo del reactor RA-3, del
Centro Atdmico Ezeiza (E6-7X) y D6-2X), y en una degdasiciones cercanas al centro del
nucleo del reactor RA-6, del Centro Atdémico Barilock®)( Los flujos rapidos en dichas
posiciones fueron de 2.1@& 7.10% n.s".cm” en el RA-3; y de 8.10n.s".cmi® en el RA-6.

En el RA-3 se realizaron irradiaciones de 3 a 10 horagudgcién, con la metodologia
habitual de posicionamiento manual de las muestras eva@ior. En cambio, en el RA-6,
gracias a su sistema neumatico, fue posible realizatiaciones cortas, de 2 a 30 minutos,
evaluando los radiois6topos mas cortos, tanto del gesrnanio de los monitores de flujo.

Las muestras de germanio fueron acondicionadas segun icadrpén 4.1.1. e irradiadas
en los recipientes correspondientes tal como se expuddle. y 4.1.4. EIl germanio y los
monitores de flujo fueron pesados con una ultramicrobal8artorius M9 (s = 0,19).

4.3.3. Evaluacion de impurezas de galio en el germanio

Una parte especial de las preparaciones previas a landeteivon en si de la seccion eficaz,
fue la evaluacién de la presencia del elemento gali@a ematriz de germanio, puesto que, a
pesar de su altisima pureza, quisimos tener una evideljgizable la ausencia de galio, pues
este elemento suele ser una de las pocas impurezas psobabtste material. La eventual
presencia de galio aun en nivel de ultratraza podria proyooalemas en la determinacion,
puesto que la existencia @&a, uno de los dos is6topos naturales del mencionadongteme
daria lugar a la reaccidhGa(ny)’“Ga y podria causar un error sistematico en los resultados
del trabajo al formarse el mismo producto central d& @estterminacion.

Una de las vias para detectar en forma directa laeegiat de galio seria aplicando la
técnica de andlisis por activacion neutronica a traleda reaccion planteada al final del
parrafo anterior. En este caso, deberia irradiarse newtrones totalmente termalizados
(condicion ideal, practicamente inalcanzable) paraaeeh forma absoluta la reaccion (n,p)
sobre la matriz de germanio, puesto que este ultimo elerserhalla en abrumadora mayoria
y un pequefio flujo rapido ya produciria la reaccion (n,p)esedfGe. Para acercarse a esta
condicion puede emplearse la columna térmica del reaét®, Rero alli, el flujo térmico no
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supera valores de 10s'.cmi®, lo cual disminuiria fuertemente la sensibiidad de la
determinacion. Con estas consideraciones es faaluwiogue esta metodologia no resultaria
conveniente

En cambio, la via que se ided para detectar la presdacigalio es por medio de la
evaluacion de las cantidades ‘d8a formadas por irradiacion con neutrones bajo un filgo
cadmio y sin él. La fundamentacion es que, si no exaatidades significativas de galio, no
se deberian observar diferencias entre las actividié&Sa producido en la irradiacion bajo
cadmio, es decir s6lo por la reacciéBe(n,pj°Ga, con respecto al generado por irradiacion
sin cadmio, en la que se sumaria la contribucion deditn'Ga(ny)’°Ga. Para evaluar esto
evitando pesadas y determinaciones de actividad con cdevaficiencia, se optd por una
modalidad simple y precisa tomando como referendiGal, que se forma sélo con neutrones
rapidos a través de la reaccion (n,p) sobre el isétsiable’*Ge. De esta manera, la cantidad
de "*Ga formada por unidad de masa de Ge deberia ser igual es mrabi@ciones, y su
relacién con el’Ge formado en las mismas irradiaciones deberia sstarda si no existiera
galio como impureza.

Para realizar la experiencia, se irradiaron dos pequmta®nes del germanio disponible
de unos 30 mg, previo decapado, lavado y secado como ya semienUna de ellas se
coloco6 dentro de un pequefio recipiente de cadmio de 1 mm dmiedpepared y la otra se
posicioné alejada de la primera en el mismo recipientieraldiacion, sin cobertura de cadmio
alguna. Se irradi6 durante 2 horas en la posicion DZdetar RA-6, que posee una relacion
de flujos de aproximadamente 30:1 y se obtuvieron loscespemidiendo durante 1 a 2
horas, luego de 4 horas de decaimiento.

Por la naturaleza de las reacciones nucleares indudosspicos de los citados
radionucleidos en los espectros medidos resultaron dectmajeo, por lo que fue necesario
aumentar la sensibilidad de la determinacion mediantesdéizacion de una separacion
radioquimica. Para esto, se aplico la técnica cuyo riddlease describié en la seccién 4.2.,
con un rendimiento superior al 97%. Con esta técnicabsevo una fraccion donde se
encontraban €fGe y el”*Ge en presencia de cantidades mucho menores de losdtagios
de germanio. Resulta algo ocioso destacar que, mas &lléxcklente porcentaje de
extraccion, la relacion entre las actividades de ambdisisotopos de galio es, obviamente,
independiente del rendimiento de la separacion.

Se midieron las areas de los picos de 630,0; 834,1; 894,3 y 1050,9 K&Wadglos picos
de 297,3 y 325,7 keV défGa. Los detalles operativos de las mediciones se detallda
seccion siguiente. Se calcularon los cocientes. {M\ca79s / (Aca7dAca-739ca listados en la
tabla 4.3, segun el concepto explicado antes, donde

)s : irradiacion sin Cd
)cq : irradiaciéon bajo Cd
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Tabla 4.3: Cocientes (Ba74Aca73)s /! (Aca7dAca-73)cd

Expresiones de los cocientes Resultados
(A-630,0 / A-297,39/ (A-630,0 / A-297,3q 0,9930+ 0,0041
(A-630,0 / A-325,79/ (A-630,0 / A-325,7q 1,0130+ 0,0031
(A-834,1 / A-297,33/ (A-834,1 | A-297,3cq4 0,9970+ 0,0051
(A-834,1 / A-325,79/ (A-834,1 |/ A-325,7 0,9764+ 0,0034
(A-894,3 / A-297,39/ (A-894,3 / A-297,3q 0,9958+ 0,0030
(A-894,3 / A-325,79/ (A-894,3 | A-325,7 1,0164: 0,088
(A-1050,9 / A-297,39/ (A-1050,9 / A-297,3c4 1,0027+ 0,0094
(A-1050,9 / A-325,79/ (A-1050,9 / A-325,7¢4 1,0235 0,0038
promedio simple 1,0020+ 0,0063
promedio pesado 0,9975+ 0,0021

Tanto el promedio simple como el pesado, considerandonsadidumbres, coinciden
practicamente con el valor nominal 1,0000. Por tal rag®rposible considerar que si
existieran impurezas de galio en las muestras de germglfds, no afectarian al valor
determinado de la seccion eficaz y eventualmente astamtluidas en la incertidumbre
consignada de este Ultimo. En otras palabras, se cergplig/no existen impurezas de galio
en el germanio que puedan causar errores sistematicoficaiyois en las mediciones
sucesivas que dependan de ello.

Para comprobar la fortaleza del método, y ensayandsugmte de validacion del mismo, se
estimé como variarian estos cocientes con una pliesgpeciable de galio y cuanto podria
influir ese nivel de impurezas en la determinacion dedaion eficaz en cuestion.

En principio, puesto que la actividad de un radionucleido gengpadoactivacion es
proporcional a la masa de su precursor (ec. 3.1), sevabmilmente que si existiese una
contribucion de actividad d€Ga por la presencia de galio como impureza, aumentasian la
areas de sus picos en un factor igual en el que aumenterieocientes de prueba, y también
seria el mismo que afectaria como error por exces® @lculos de la seccion eficaz.

Como corolario de la prueba, se calculd el efecto queadausna impureza de 1 ppm de
galio en una muestra de 30 mg de germanio, resultando, parelacén de flujos térmico a
epitérmico tipica de 3:1, en un aumento de 8 % en la actiddd’Ga. Se estima que se
puede cuantificar con certeza un aumento de 1 % en lasddas picos considerados, lo que
representa la deteccion de aproximadamente 0,1 ppm de dgad®.eStableciera 1 % como
limite aceptable de incertidumbre, una concentracionddp@n de galio resultaria entonces el
limite de impureza para el germanio que se emplee a ttav&sta seccion eficaz.

Por ultimo, el hecho de obtener valores practicamemitecidentes de la seccidn eficaz en
diferentes posiciones de los reactores, con relacihadkijo considerablemente distintas, es
una evidencia indirecta de la “ausencia” del galio compureza (al menos, que no es
detectable con un limite de deteccién de 0,1 ppm).
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Finalmente, se han revisado otras vias de formacioffGke a partir de la matriz de
germanio, para estimar si pueden influir en la deterndina# la seccion eficaz de la reaccion
estudiada. Por ejemplo, nuestro producto en estudio se puedar fde las siguientes
maneras: “Ge(n,2n’Ge(n,pj’Ga o bien °Ge(n,dj°Ga o0, aun menos probable,
®Ge(n,m)"“Zn(p)"°Ga, entre otras [Forrest, 2009], pero ni ninguna de edlagesera con
probabilidad suficiente para que pueda modificar el valor métado en esta parte de la Tesis.

4.3.4. Mediciones

En el caso del RA-6, las irradiaciones llevadas a dabolucraron radionucleidos de
periodos cortos, que se emplearon también en la deterbmirde las secciones eficaces de las
reacciones’Ge(n,p)°Ga y “Ge(n,pJ’Ga [Cohen, Furnari et al., 1992 y 1996], que se expone
mas adelante en la seccion 4.4. En esta ocasi@alsgaron irradiaciones de 3 a 4 minutos y
mediciones de 15 a 30 minutos, luego de dejar decaer durantenfhat@s los radiois6topos
cortos”"Ge y"""Ge, de T, 47,7 y 52,9 segundos, respectivamente. Es de hacer notar que
estos ultimos radioisétopos poseen radiaciones de iéehgio energias inconvenientes para
efectuar mediciones déGa buena calidad. Asi, 8'Ge presenta un rayo gamma muy intenso
de 139,5 keV y el "Ge emite radiacion beta de energia maxima 2,86 MeV queagener
importante radiacion de frenamiento (Bremsstrahlung)b@s radiaciones provocan muy altos
conteos en la region de bajas y medias energias, cdidggipor tiempo muerto y efecto
suma. En ciertos casos, para obtener espectrosmpéesliy mejor estadistica de conteo, se
realizaron mediciones de unas 6 hs. luego de decaimient@siale horas.

En ambas series de determinaciones, las lineas de idnediceron sistemas de
espectrometria gamma de alta resolucién con detector&eldP, analizadores multicanal,
componentes electrénicos asociados y sistemas de aibauysfirocesamiento de datos.

En el CAB se emple6 un detector coaxial de GeHP ORTE@GN& X intrinseco-N, de 67
cnt y 12% de eficiencia, con resolucion de 2,0 keV a 1,33 Medtiado a un multicanal
Nuclear Data ND76. El andlisis espectral y los calcsildsiguientes fueron realizados con el
programa Nuclear Data VAX/VMS Spectroscopy ApplicationskBge, version 15.7, corrido
en la computadora VAX 11/780 del Centro Atémico.

En el CAE se utilizé un detector coaxial de GeHP m&aaberra intrinseco-N de 15% de
eficiencia y un multicanal marca Canberra Series 85ucoprograma propio de adquisicion y
andlisis espectral. En este caso, para los calcelespled un programa desarrollado en el
laboratorio por el autor para PC, basado en el calculiretes de picos segun el método de
Covell [idem, 1959].

Las mediciones fueron llevadas a cabo a distanciasefdetector de mas de 15 cm con el
fin de minimizar efectos suma, y con conteos adecuatarbajos para evitar apilamiento de
pulsos.

También se tomé la precaucion de disminuir efectos iatese por la presencia de
emisiones gamma de bajas energias (198,6; 211,0; 215, 5; 264,4 ke\bteas) dé°Ge y
""Ge, colocando filtros sobre los detectores. Asi, disygiron las pérdidas por tiempo muerto,
se minimizaron la region de la distribucion Comptonsydiersas sumas en coincidencia, y las
radiaciones de 834,1 keV y 2201,7 keV H8a se determinaron con mayor sensibilidad y
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menor incertidumbre. Para tal fin, se empled en @& QA filtro de Pb-Cd-Cu de 6,4 mm; 1,2
mm y 1,0 mm de espesor de dichos materiales, respectieanteor su lado, en el CAE se usé
un filtro de plomo de 5 mm de espesor.

En el caso de las irradiaciones en el RA-6 - CAB, spotiia de curvas de eficiencias
absolutas del detector en condiciones sin filtro de B, por lo que se midié una fuente
mixta de®Co, "°"Ag y '**Ta, con diversos picos gamma a lo largo de todo el espgcse
determinaron los coeficientes de atenuacion gamma pa&l@ energia, confeccionando asi
nuevas curvas de eficiencia correspondientes al detbajorel filtro. De esta manera se
pudieron determinar con exactitud las actividades de losmacleidos medidos, a partir de las
areas de los picos gamma de interés correspondientes.

En el caso de las irradiaciones en el RA-3, Centronktd Ezeiza, se realizaron curvas de
eficiencia ad hoc con patrones calibrados, en presdetifitro de plomo, con las cuales se
calcularon las actividades de los radiois6topos medidos.

4.3.5. Correcciones

Como es habitual, cada resultado de las medicionesrigicpor decaimiento desde el fin
de la irradiacién hasta el inicio de la medicion; y,ntoael tiempo de medicion se acercé al
orden delT,, ¥, también se corrigié6 por decaimiento durante la medici través de la
ecuaciéon ya mencionada en la seccion 3.1, que pernttdatatl factor correspondienté

AL,

M= 1-e*

(ec. 3.3)

Las pérdidas por tiempo muerto son corregidas, en generfdfrea automatica por los
analizadores multicanal. Esto se realiza alargand®repo de conteotiéempo rea) de tal
manera de compensar las pérdidas por tiempo muerto que seeprativante el tiempo
prefijado (iempo vivd. Obviamente, en los calculos de decaimiento se erapteanpo real, y
en los de tasa de conteo, el tiempo vivo.

Con respecto al germanio irradiado, puesto que el flujo edadtor y los tiempos de
irradiacion en el RA-6 fueron mucho menores que los régpealel RA-3, las muestras del
citado elemento que se irradiaron en aquel reactor floastante mas gruesas y pesadas que
las que se emplearon en el RA-3. En el caso del preaetar, los cristales pesaron alrededor
de 300 mg, con espesores de hasta 1,8 mm; mientras que/&3 éds masas de las muestras
fueron de 20 a 30 mg, con espesores de 0,2 a 0,4 mm.

* En rigor, los resultados resultan siempre alteradosepdecaimiento durante las mediciones, pero el
efecto se hace significativo a partir de tiempos de ntedienos dos 6rdenes de magnitud menores qig el
en ese caso exacto, el fadwbresultaria 1,0035.
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Figura 4.14: Espectro de germanio irradiado bajo cadmio, hasta 2064&¥. °Ge (*); 'Ge (el resto de las energias indicadas)
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En la figura 4.14 se muestra, a manera de ejemplo, un esggotima completo de
germanio irradiado bajo cadmio, para apreciar su complejisiadbservan las lineas gamma
mas abundantes diGe y''Ge, asi como los picos principales’8®a y’“Ga. Con espectros
de este tipo se realizaron las determinaciones coméipbes a esta seccion de la Tesis y
también las de la seccion siguiente, referida a léspeé °Ge y“Ge.

En todos los casos necesarios, las mediciones sigi@mmn por autoabsorcién de la
radiacibn gamma correspondiente, calculando los factieresrreccioén a partir de la siguiente
ecuacion [Debertin y Helmer, 1988, pag. 283]:

g MX

= ec.4.1
1-e " ( )

donde,

u : Coeficiente lineal de absorciéon, dependiente de leyeng del material

x : Espesor del material

En la tabla 4.4 se consignan los coeficientes de ebsos resultantes a su vez de la
interpolacién de valores calculados con la ecuacionrdspectivos al germanio, para algunas
energias de interés.

Tabla 4.4: Coeficientes de absorcion lineal del germanio, para energias de interés

198,6 | 211,0| 215,5| 264,53 367,4 416/3 558,0 834,1 22017

E, (keV)

0,8925| 0,8401| 0,8235| 0,7285| 0,5261| 0,4858| 0,4129| 0,3353| 0,2103

p o (cnt)

A modo de ejemplo, se consignan en la tabla 4.5 algaetarés de correccion calculados
para las energias gamma emitidas por“@la contenido en las muestras irradiadas de
germanio, y también para las principales emisiones gamedalas para éfGe y por el ‘Ge,
para distintos espesores, medidos con micrémetro, detete.

Tabla 4.5: Factores de correcciom, por autoabsorcion en germanio y en titanio

Nucleido| Energia Espesores (mm)
keV) | 025 [ 045 | o061 1,24 1,75 1,00 (Ti)
G 834,1 1,0042 | 1,00756 1,0103 1,020P 1,0296 --
2201,7 | 1,0026 | 1,00474 1,00643 1,0131 1,0185 --
Ge 198,6 1,0112 1,0202 1,0275 1,0564 1,0801 --
264,6 1,00913| 1,0165 1,0224 1,0458 1,0651 --
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Tabla 4.5 (continuacion)

Nucleido| Energia Espesores (mm)

keV) T 025 0,45 0,61 1,24 1,75 1,00 (Ti)

211,0 | 1,0105 | 1,0190| 11,0258 1,0530  1,0753 --

2155 | 1,0103 | 1,0186| 1,0253 1,0519  1,0738 --

Ge 367,4 | 1,0066 | 1,0119| 11,0161  1,0330  1,0447 --

416,3 | 1,0061 | 1,0110| 1,0149 1,0304  1,0431 -

558,0 | 1,0052 | 1,0093| 11,0127 1,0258  1,0366 --

*Sc 889,3 -- -- -- -- - 1,0289

983,5 -- -- -- -- -- 1,0273

1037,5 -- -- -- -- -- 1,0268

1120,5 - -- -- -- -- 1,0256

1312,1 -- -- - -- -- 1,0235

Como se observa, en el caso las correcciones vde 6626% para 2201,7 keV y 0,25 mm
de espesor, hasta 8 % para 198,6 keV y 1,75 mm de espesomdaige Se realizaron
correcciones analogas para todos los monitores de Flojoejemplo, para el oro empleado en
hojuelas de 0,0254 mm de espesor, los rayos gamma de 411,8 k&¥Adesufren una
autoabsorcion que se corrige por un factor 1,00511.

4.3.6. Caracterizacion y cuantificacion de los flujos neutrénicos

Para estas experiencias, los flujos neutrénicos fueramtificados en el RA-3 con
monitores de hierro a través de la reacclie(n,pf'Mn; y en el reactor RA-6 mediante
monitores de titanio segun las reacciofi@gn,p)*°Sc; *'Ti(n,p)*’Sc y**Ti(n,p)**Sc, tal como
se explica mas adelante.

Ademas de su cuantificacion, resulta imprescindible czniaat los flujos en las posiciones
citadas de los reactores y demostrar la similitud despectos neutrénicos con uno tipico de
fision. Esto es necesario con el fin de que los daiokares que se determinen a partir de sus
irradiaciones sean compatibles y aplicables en otrgarés donde se irradien con flujos
neutrénicos de conformacién analoga. Esto equivale foramée a una normalizacion de los
datos.

Con tal fin, en el caso del reactor RA-3, se realzaxperiencias irradiando conjuntamente
monitores de hierro, titanio y manganeso, que poseaemiés energias umbral, calculando y
comparando los valores de flujo obtenidos segun las oegsciya citadas. En el caso del
manganeso se empled una aleacion de Mn/Cu con un contenii®, 0% en Mn; se midi6 el
producto de la reacciGiMn(n,2ny*Mn.
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Para los calculos, se empleé la siguiente ecuacion:

W R 1

) e, ec. 4.2
r 6.mN , i.gy G_(l_e—ﬂ--ti").e—ﬂ..td ( )

14

donde,

@; : Flujo neutrénico rapido

Wy m: Masa atdmica relativa y masa del elemento blamspectivamente.
6 : Abundancia isotOpica del is6topo precursor

Na : Nimero de Avogadro

R : Area del pico gamma medido

i,: Intensidad de la emision gamma medida

&, . Eficiencia de medicion de la emision gamma considerada
o . Seccion eficaz de la reaccion correspondiente

A : Constante de desintegracion del radionucleido generado
tir : Tiempo de irradiacion

tm : Tiempo de medicion

Para el RA-6, en cambio, se tomaron como refereimcdaliaciones realizadas con
anterioridad [Salas Bacci, 1991] en la misma posicionrnfigiracion del nucleo del reactor,
en las que se emplearon monitores de magnesio, alummigiop y niquel, de acuerdo a las
reaccione$*Mg(n,pY*Na; *’Al(n,a)**Na; **Fe(n,py*Mn y *®Ni(n,p)**Co.

Los flujos répidosg: calculados a partir de las irradiaciones en el RA-3lgsrdistintos
monitores, que se muestran en la tabla 4.6 resultansebueama concordancia entre si para
cada posicion de irradiacién, lo que demuestra que los espeawtutronicos de ambos
reactores no difieren significativamente de un espefdizo de fision. De esta manera, como
se dijo, las secciones eficaces determinadas se puedderar normalizadas en los términos
antes descriptos, por lo tanto de uso universal y puldsabl

Tabla 4.6: Resultados de la determinacion de flujos neutréobs en el RA-3

Reaccion ¢ [s'.cm?]
**Ti(n,p)*°Sc (1,01 +0,02). 18
*Ti(n,p)*’sc (1,03 £0,02). 16
**Ti(n,p)**Sc (0,92 +0,02). 16
>*Fe(n,py*Mn (1,01 +0,05). 18

*Mn(n,2nf*Mn (1,10 + 0,05). 18

Las constantes de los materiales mencionados vincudaddasalculos, que se consignan en
las tablas 4.7 y 4.8, se obtuvieron de Calamand, 1974; Baalrd ¥89; Tuli, 1990 e IUPAC,
1994. Las energias e intensidades de las emisiones gararoa £xtraidas de la tabla de
Browne et al.,, 1986. Posteriormente, los resultados rfuesaormalizados utilizando el
conjunto de valores con vigencia en 2011, como se vdeasecion 6.4.2.
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Tabla 4.7: Constantes atémicas y nucleares empleadas

1

Elementg w Reaccion 0 Ee O
(%) (MeV) (mb)

Ge 72,61 + 0,02 “Ge(n,pj’Ga | 27,66 +0,03 6,1 Objeto de la
determinacién

*°Ti(n,p)*®Sc 8,0+0,1 5,6 11,8 +0,4

Ti 47,88 + 0,03 *Ti(n,p)*’Sc 73+0,1 3,7 18,0 £ 0,6
**Ti(n,p)**Sc 73,8+0,1| 83| 0,307 +0,01

Fe 55,847 + 0,003 | **Fe(n,pf*Mn 58+0,1 4,1 81,7+22
Mn | 54,93805 + 0,00007 >*Mn(n,2ny*Mn 100 13 | 0,258 + 0,011

A\~ =4

Donde:
W: Masa atémica relativa del elemento involucrado
6 : Abundancia isotOpica del is6topo precursor de la reasabalada
E« : Energia umbral efectiva de la reaccion considerada
ot . Seccion eficaz de captura, promediada sobre un espedis@de

Tabla 4.8: Principales datos nucleares de los radionucleidosgalucidos

Radionucleidg Ty, E, [
(keV) (%)
"“Ga (14,10 £ 0,02) h 834,1 95,63 (<0,1 %)
2201,7 25,90 (0,5 %)
3¢ (83,810 + 0,010) d 889,3 99,9840 + 0,0010
1120,5 99,9870 + 0,0010
*'Sc (3,345 + 0,003) d 159,4 68,3+0,4
%S¢ (43,7 +0,1) h 983,5 100,0 +0,3
1037,5 97,5+0,5
1312,1 100,0 £ 0,5
*Mn (312,14 £ 0,05) d 834,8 99,975 + 0,001
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4.3.7. Determinacion de la seccion eficaz

En el Centro Atbmico Ezeiza, las irradiaciones sdizaron durante 3 a 6 horas en el
RA-3, dependiendo de la masa de Ge elegida; y las mediceneslizaron como se explico,
en forma secuencial con decaimientos entre 6 y 24 parascada muestra.

En virtud de la coincidencia practicamente exacta dadegé de emision deiMn (834,9
keV) con la primera citada d&iGa (834,1 keV), se pueden considerar iguales las eficiencias
de medicién para igual geometria, lo que permitié realiaeparaciones directas del conteo
de las muestras de germanio y de hierro irradiadas eral-d&@minuyendo sustancialmente las
incertidumbres del célculo por no necesitar de curvasicdenefa confeccionadas a partir de
varios patrones con distintas energias. Al respestde@bservar que una diferencia de 0,7
keV (incluso puede extenderse hasta unos 2 keV) no alteraloel de la eficiencia de la
medicién, por lo que es valido el procedimiento.

Los célculos se efectuaron sobre la base de la ecuacion

Ga W
o= - orr ' 'Ge t t (eC 43)
%E'NA'QGeJZ'I},Ga £ ¢(1_ e‘ﬂ-ea—n- ire )le—ﬂ.(;a_n. 4G
En la que
Fe
- ot (ec. 4.4)

1 A n-54-irr — n-53- e
Mee-NpOre 54 54+ (L— €7V ) @7 Hmss%r
Respectivamente, en todos los casos es:

RGA vy REE, : Areas corregidas por autoabsorcién y por decaimieniantiita medicion, de
los radionucleido§Ga y>*Mn.

Wee Y Wee:  Masas atdmicas relativas de los elementosiBe y

Mee Y Mk : Masas de las laminas de Ge y Fe irradiadas.

0ge-72 Y Ore-54: Abundancias isotopicas, expresadas por unidad, de los dusclei
consignados

i.ca € ,Mn-54: Intensidad de emision gamma de los radioisdtopos citados

Aca2Y Aresa - Constantes de desintegracion de los radionucleidpsileskbs.

tice Y tare : Tiempos de decaimiento del Ge y del Fe irradiados

e.¢ : eficiencia de medicion para 834 keV, coincidente par@naisiones gamma déGa y
**Mn; por flujo neutrénico, comin al Ge y el Fe, irradiadinsultaneamente.

tir : Tiempo de irradiacion, igual en ambos casos.

Na : NUmero de Avogadro, que se cancela al realizar losloélc

Por su parte, en el Centro Atémico Bariloche se jpatxan otra metodologia, de acuerdo a
la modalidad de rutina del laboratorio y a sus programasildelo. Alli se emplearon las dos
energias mencionadas déBa, procesando las areas de sus picos en comparaciamaon
curva de eficiencia relativa obtenida por medicién defueate de referencia mixta &€o,
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4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

198mAg, H9\g y ¥“Ta. Esta fuente se midi6 con vy sin el fitro de Pb@Idcon el fin de
normalizar los valores y transferirlos a curvas deegicia absoluta previamente determinadas
y controladas peridédicamente con patrones metrolégico®lelaboratorio, sin el filtro
absorbedor. Esta metodologia provoca incertidumbresremyoero simplifica el esquema de
mediciones.

Para el detector utilizado, el Grupo de Analisis por Acitnm del Centro Atdmico
Bariloche posee una tabla de eficiencias para diferesmesgias, normalizada para una
distancia alejada (264,5 mm) dada por un determinado espaciadego, para obtener las
eficiencia para distintas energias y a otras distgreaemplean cuatro célculos sucesivos a),

b), ) y d).

a) Se calcula la eficiencia para la energia bus&daterpolando entre dos valores de
energia de las tablas, mediante la siguiente ecuacion:

&€
In -+ c
€
Ing, =—2.In—=+Ing, (ec. 4.5)
n—= &

2

La eficienciagy calculada, corresponde a una distancia fuente-detector derdgy,por
lo que

d) Se calcula la eficiencia para la distancia de meditidediante la ecuacion
e(E,;d)=¢(E,;2645).G(E,;d) (ec. 4.6)
Siendo

e(Ex;264,5) eficiencias, calculada en el paso anterior y

G(Ed): factor geométrico que depende de la energial&distancial, calculado segun

2
2645+y yj (ec. 4.7)

c) G(Ex;d)Z( Ty

Por lo que

b) se calcula previamente el factofque se expresa dimensionalmente en mm), segun la
curva de ajuste experimental, con el conjunto de vatteds tabla:

y=a, + aX+a,x’ +a,x’ E -15,159 (ec. 4.8)
= 12,349

en la quex = InEy a -0,9678
8! 0,015101

En la tabla 4.9 se consignan los valores de las efiaepara una distancia de 264,5 mm
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Tabla 4.9: Valores de eficiencia del Detector GeHP1, a 264,5 m@AB)

E, (keV) | & (%) E, (keV) | & (%)

50,0 0,12000 | 300,0 0,05560
70,0 0,12609 | 500,0 0,03200
96,0 0,12080 | 700,0 0,02270
110,0 0,11607 | 1100,0 0,01481
130,0 0,10700 | 1200,0 0,01360
150,0 0,10000 | 1500,0 0,01100
210,0 0,07770 | 2000,0 0,00820
250,0 0,06840 | 2500,0 0,00660

4.3.8. Resultados y conclusiones

Como se adelantd, se obtuvieron cinco valores de daidse eficaz de la reacciéon
“Ge(n,pj°Ga con las experiencias realizadas en el Centro AtdfBreiza, y cuatro en el
Centro Atémico Bariloche, que se exponen en la tatla. 4.

Tabla 4.10: Resultados individuales de la seccion eficaz de &accion’’Ge(n,p)“Ga

* La aparente sobreabundancia de cifras significaterasos valores individuales responde a la

Laboratorio|  Determinacion | Valores obtenidosup) * |  Incertidumbre (%) **
1 97,017 2,59
2 97,557 1,35
CAE 3 98,676 3,09
4 81,627+ 3,67
5 90,340 3,06
Promedio pesadg 95,608 1,28
1 108,983 12,7
2 97,147 3,44
CAB 3 106,506 13,3
4 99,125 8,39
Promedio pesadg 98,542 5,13
Promedio pesadg 95,90 2,4
total
Valor final, incluyendo las incertidumbres sisteméticas:
(0,0959 + 0,0049) miFurnari, Cohen et al., 19944]

metodologia de efectuar el redondeo sélo al finabdas las operaciones matematicas
** Se expresan solo las componentes aleatorias
** Este dato fue verificado mediante tests estaatisty resulté no rechazable
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4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

La incertidumbre estimada se calculd teniendo en cuestaumas cuadraticas de las
fuentes de errores sistematicos ya tratadas (impurezgslide pesadas, correcciones por
decaimientos, por autoabsorcion) y las aleatoriasctispenente las debidas a las mediciones;
luego, las incertidumbres de los patrones radiactivos adgsey, finalmente, las de los datos
de tablas.

Como ya se dijo, las determinaciones provienen de d@s sk experiencia enteramente
independientes en cuanto a la metodologia y las facilidenhgdeadas. Soélo el germanio
irradiado fue el mismo, y se confia en la calidad dehmjsomo se mostré antes.

Si bien se observa que los valores obtenidos en é B#n sistematicamente superiores a
los propios del RA-3, la diferencia entre los promediosutibas determinaciones es menor
que 3 %, siendo la precision de cada una también aceptiablezade las incertidumbres con
las que se consigna habitualmente este tipo de datos (quesppedar el 5%).

Su utilizacién futura en determinaciones analiticas, cca® presenta mas adelante, es
entonces admisible. En esta condiciones, se puedelemrséste un dato patrén tomando en
cuenta nuestra clasificacion propuesta [Furnari y Ca#3v].

%
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4.4. Determinacion de las secciones eficaces de captue lds reacciones
“Ge(n,p)°Ga y "“Ge(n,p)“Ga, promediadas sobre el espectro neutrénico de
fision del 22U

4.4.1. Introduccion

La importancia de la determinacion de estas secciditeges es, en primera instancia,
académica, puesto que constituyen los Unicos valores mepeaies publicados para estas
reacciones [Cohen, Furnari et al.,, 1992 y 1996; EXFOR, 201lempleo practico de las
mismas se refiere a la importancia analitica, tel@se expondra mas adelante en la seccion
5.1y a la eventual produccién de radionucleidos libres deqbmr.

Las determinaciones se efectuaron en el Centro AtdBwariloche, y se sustentaron en la
realizacion de 4 experiencias, obteniéndose los sigaigateres finales:

Seccion eficaz para la reaccioffGe(n,p)Y°Ga : (3,10 + 0,30) mb
Seccion eficaz para la reacciof'Ge(n,p)“Ga : (9,38 + 0,59ub
La realizacién experimental se describira a travdegisiguientes topicos:
e Irradiaciones
e Caracterizacion de los flujos neutrénicos
e Mediciones

e Resultados y conclusiones

4.4.2. lrradiaciones

Para las determinaciones, se han empleado laminas argerde unos 200 mgy de 1 a
1,5 mm de espesor, que fueron tratadas usualmente, con(ENBF (c) y HO, (c), lavadas,
secadas, medidos sus espesores y pesadas.

El disefio experimental se basd en provocar de manedmrpmante las reacciones en
estudio, desfavoreciendo las reacciones).(n,Esto se logré irradiando los cristales de
germanio dentro de una capsula de cadmio de 1 mm de espetpg jarios monitores de
flujo, en una posicién en la que, ademas, la relacidtujbs heutrdnicos térmico a rapido sea
baja (aproximadamente 1:1).

Con esta premisa, las muestras fueron irradiadas eaebr RA-6 del Centro Atdmico
Bariloche, en una posicion con un flujo rapido de aprockamaente 8.10 cmi’.s® .

Los monitores de flujo empleados fueron titanio y nigeelforma de pequefias folias de
0,1 mm de espesor (ver seccion 4.1.2).
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Figura 4.15: Espectro de germanio irradiado bajo cadmio, hasta 1250 keV
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La Figura 4.15 muestra un espectro de germanio irradiado &djoiaz ampliado en la
region de 0 a 1250 keV, que destaca en detalle los piddGelé'Ge, °Ga y°Ga. Espectros
similares a éste se utilizaron para la determinacida deccion eficaz motivo de esta parte de
la Tesis.

Los tiempos de irradiacion fueron de 3 a 5 minutos, yidmspbs de medicién estuvieron
comprendidos entre 15 y 30 minutos, luego de un tiempo de 5 autospara dejar decaer
convenientemente a los radiois6topos cortos de germfidie y''"Ge, cuyos periodos de
semidesintegracién son 47,7 y 52,9 segundos, respectivamente.

4.4.3 Mediciones

Tal como se menciond con mayor detalle en la seecBnen ocasion de la determinacion
de la seccion eficaz de la reaccié@e(n,pj°Ga, se empleé en los laboratorios de Bariloche un
detector coaxial ORTEC de GeHP 12% de eficiencia y uricandl Nuclear Data ND76 con
un programa de analisis espectral y calculo Nuclear DAX\WMS.

Las mediciones se realizaron con una geometria fuetdetde de 4,8 cm sin observar
apilamiento de pulsos ni efectos suma, dado que no existesictones en cascada en los
esquemas de desintegracion de los radiois6topos estudiadss.evéntuales pérdidas por
tiempo muerto fueron corregidas automaticamente por divaef del espectrometro
multicanal.

Como ya se explicd, a causa de las intensas radiagiamesia de bajas energias de los
radiois6topos°Ge y''Ge, al medir las muestras de germanio irradiadas se emplitro de
Pb-Cd-Cu sobre el detector. Se aument6 de esta manseadibilidad de las mediciones de
los picos de 1039,3; 595,9 y 2353,6 keV 46k y del“Ge.

También fue expuesta la metodologia de las mediciones csandmplea el filtro de Pb-
Cd-Cu. Como se recordara, se midié una fuente combdetigo, *°*"Ag y ***Ta con y sin
el filtro, y se graficaron las relaciones entre #fasas de las mismas energias en las dos
condiciones de medicién. También se utilizd un espectrd’@e, cuyos picos gamma
permitieron extender la curva hasta la zona de altagyias. Comparando la curva obtenida
sin filtro con una curva de eficiencia absoluta previdgmaleterminada con patrones bien
calibrados, se pudo establecer una curva de eficien@tutbsle trabajo correspondiente a la
condicion con filtro, y efectuar las determinacionesadividad necesarias para realizar los
calculos. La incertidumbre maxima alcanzada por estaduoktgia resulté de 3,5 % as3e
intervalo de confianza.

4.4.4. Correcciones
También se efectuaron las correcciones por autoabeoycidecaimientos pertinentes,
explicadas para la experiencia de la reactiGe(n,pj°Ga (ver seccion 4.2.5), tanto para el

germanio como para los monitores.

Como en aquella ocasion, también se tomé en cueatetdual presencia de impurezas de
galio para la evaluacion de las incertidumbres, puesto destras que e'Ga se genera por
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la reaccion (n,p) sobre éGe, la formacion d€Ga se debe a la reacciéon analoga sobf&el
y también por la captura radiante 8&a, is6topo natural del galio, si éste estuviese presente
como impureza.

Se realizaron ademas correcciones por autoapantaltandiehflujo térmico en el germanio
empleando la ya referida ecuacion 3.43.

a

D
E — (con muestra) —1- H.L 0’923_’_ In i
2 H.L

(sin muestra)

El recorrido libre medio para un neutrén térmico en ghgeio resulta:

LGe:[i} - = - 3 172’6lg/m0|—3 24 2 =10,3cm
nolse | Nado |, 6,022.16°mol*.5323g/cm®.2,2.10%cm

Se obtuvieron los siguientes factores de autoapantatiteamgalculados para las distintas
muestras de germanio irradiadas:

Tabla 4.11: Factores de correccion por autoapantallamiento del flojtérmico para el
germanio (en negrita)

Espesores 0,020 0,042 0,061 0,124 0,175
H (cm)
Fa 0,9930 0,9869 0,9821 0,9678 0,9575

4.4.5. Caracterizacion y cuantificacion de los flujos neutronas

Los monitores de flujp ya mencionados se emplearon (eracuantificacion y
caracterizacion del flujo neutréonico. Para los célcukes empled la ecuacion 4.2, y los
resultados son lo que se exponen en la tabla 4.12:

Tabla 4.12: Resultados de la determinacion de flujos neutréros rapidos en el RA-6
(ejemplo de un dia de operacion)

Reaccion b
st.cmi?
**Ti(n,p)*°Sc (1,027 £ 0,028). 1d
*Ti(n,p)*’Sc (0,985 + 0,020). 10
*®Ti(n,p)**Sc (1,042 £ 0,035). 10
*i(n,p)*®Co (0,937 +0,030). 16
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Como se observa, los flujos concuerdan razonablementie si para los distintos
monitores, lo que demuestra que el espectro neutrénico eéiside. Se hicieron
determinaciones similares en cada dia de irradiacion, gduesctor se ponia en marcha para
cada jornada de irradiaciones y el flujo no necesarigmemia que ser el mismo. En dias
subsiguientes los flujos (expresados como promedios) fige88110% 1,02.16°y 7,38.16"

Las experiencias se realizaron con cuatro irradiasienalias diferentes.

4.4.6. Resultados y conclusiones

Las determinaciones individuales se basaron en el g¢&oul una ecuacion analoga a la
4.3, que brindé los resultados que se exponen en la tabla 4.15

Los datos nucleares y atomicos empleados para los caklulnomento de la publicacion
de 1996, se indican en las tablas 4.13 y 4.14 y fueron exrd@@alamand, 1974; Baard et
al.,, 1989; Tuli, 1990 e IUPAC, 1991. Se hace esta aclargo@imgcuanto, a la luz de la
necesaria actualizacion de los resultados de esta yesla aplicacion de los conceptos
vertidos en el capitulo 6, se realizo la renormalimadie las constantes nucleares determinadas
con los datos de tablas existentes en 2011 (ver secdi@).6.

Tabla 4.13: Constantes atémicas y nucleares empleadas a la fechdadéeterminacion

Elementg wW Reaccion 0 Em O
(%) (MeV) (mb)

Ge 72,61 £0,02| "°Ge(n,pj°Ga 21,23 +0,04 6,1 Objeto de la
determinacion

"“Ge(n,pf'Ga 35,94 + 0,02 10,0/  Objeto de I
determinacion

=0

**Ti(n,p)*°Sc 8,0+0,1 5,6 11,8+0,4
Ti 47,88 +0,03 | *Ti(n,p)*'Sc 73+0,1 3,7 18,0 £ 0,6

**Ti(n,p)**sc 73,8+0,1 8,3| 0,307 0,011
Ni 58,6934 + | °®Ni(n,p)®Co | 68,077 + 0,005 4,0 111 +3

0,0002

Donde:

W: Masa atémica relativa del elemento involucrado

6 : Abundancia isot6pica del is6topo precursor de la reasabalada
Ee : Energia umbral efectiva de la reaccion considerada

ot : Seccion eficaz de captura, promediada sobre un espedis@de
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Tabla 4.14: Principales datos nucleares de los radionucleidosoplucidos

Radionucleidg Ty, E, [
(keV) (%)
“Ga (21,14 £ 0,03) m 1039,3 0,65 + 0,05
"“Ga (8,12 +0,12) m 595,9 91,4+0,4
2353,6 44,5 + 1,4
s (83,810 + 0,010) d 889,3 99,9840 + 0,0010
1120,5 99,9870 + 0,0010
*'Sc (3,345 + 0,003) d 159,4 68,3+0,4
3Sc (43,7 +0,1) h 983,5 100,0 + 0,3
1037,5 97,5+0,5
1312,1 100,0 £ 0,5
*®Co (70,82 +0,03) d 810,8 99,44 + 0,02

Tabla 4.15: Resultados individuales de las secciones eficadeterminadas

Determinaciéon Valores obtenidos parada Valores obtenidos parada
de la reaccioi’Ge(n,pj°Ga | de la reacciéf’'Ge(n,p)‘Ga
(en mb) (enpb)
1 3,067 9,61
2 2,910 8,91
3 3,206 8,82
4 3,080 9,50
Promedios 3,066 + 0,049 9,21 +0,21
(+ Desv. Std. del promedio) (+ Desv. Std. del promedio)
Promedios (3,10 £ 0,30) mb (9,38 £ 0,59ub
corregidos ( Incertidumbre total) ( Incertidumbre total)

Los promedios de los resultados primarios fueron corregidasuz de nuevos datos de
intensidades de emisibn gamma extraidos de la literatuoa umeses después de las
determinaciones, y antes de publicar los valores §n&lara el célculo de las incertidumbres
totales se tomaron en cuenta las componentes ateatiodisicamente debidas a las mediciones;
las incertidumbres de las curvas de eficiencia, y ladodedatos nucleares y atémicos
empleados. Las incertidumbres finales ascendieron a p#&r&el caso déiGe y 6,3 % para

el “Ge.

%
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4.5. Determinacion de factoresk, del germanio

4.5.1. Introducciéon

Tiempo después del desarrollo de la determinacion simulidmdasforo y aluminio en
muestras bioldgicas (expuesta més adelante en la s&c2)oise hizo evidente la necesidad de
determinar en forma precisa los factokgsorrespondientes a algunas transiciones gamma de
los is6topos 75 y 77 del germanio, para poder utilizarlodices analiticos y desarrollar mas
aplicaciones. Por entonces, los Unicos valores talsilddalichas constantes agrupadas eran
los de De Corte y colaboradores [idem, 1993] que, segin susgrapiores, no son
recomendados para su empleo analitico. Los valores de 1998 fadificados en 2002 y
2003 por sus autores [IUPAC, 2002; De Corte et al.,, 2003]. Hhgieesente (2011) no
existen otras publicaciones posteriores de los fackedesisdétopos del germanio.

Para la determinacién experimental de las constéansesutilizo la ecuaciéon 3.18:

. Ces j € c FC
Koau) = C_m ;i = Koau (€)

espe “pj

Que, recordando la igualdad 3.8, resulta:

C f
kOGe _ espiGe gy,c [ +Q0c(a)] kOp (eC. 49)
Cespc gy,Ge [f +QOGe(a)]
Donde
Cesp Conteo especifico corregido (ver ec. 3.17) C __CM
=P o ** mt,DS

ConC, D, M, S, ny t, tal como se definieron para las ecuaciones 3.1y 3.2
f: Relacién de flujos térmico / epitérmico
Qo(a): Relacion secciodn eficaz / integral de resonanaieegaa por el factos

Por su parte, para la determinacion del los cocieQtés) se empleé el método de la
relacién de cadmio (seccion 3.6.1), segun la siguiente éoyaarivada de la ecuacion 3.41:

(@) _ ¢ 1 (ec. 4.10)
Oy (Reg =1

Con los valores d€(«), la determinacion de los factorese llevéd a cabo a partir de la ec
3.37, empleando un método numeérico.

] Q- 1 1
Q) = {(Er)a 0,425{@)& * 2t J055 } (ec. 3.37)
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Para las determinaciones de los cocieQga) y subsecuentemente de los factarese
realizaron irradiaciones y mediciones de oro con gu@nerta de cadmio, y de zirconio.

Finalmente, con todos los factores determinados,rit® @ las mediciones y célculo de las
constanteg, de los isétopos indicados del germanio.

4.5.2. Irradiaciones, mediciones y correcciones

Las experiencias se realizaron en las instalacideéseactor RA-6 del Centro Atémico
Bariloche. Se irradiaron muestras de germanio de 6,4Dmg cada una aproximadamente,
durante tiempos de 1 a 2 horas. Se llevaron a cabs skyienediciones 10 a 30 min de
duracion, luego de decaimientos desde 15 min (para minimi&zaprésencia de los
radiois6topos™"Ge y """Ge, del orden de 1 min de,Thasta 6 horas, para optimizar las
estadisticas de conteo.

Se realizaron las correcciones ya mencionadas es @gcciones, en las pesadas, de
decaimiento durante las mediciones y de autoabsorci@s dadiaciones gamma. Dado que el
calculo que lleva a la determinacién de los factésesnplica determinaciones precisas del
flujo neutrénico, se efectuaron especialmente medicidaeftujo a lo largo de la capsula de
irradiacion, para poder aplicar las correcciones pettsen

4.5.3. Resultados y conclusiones

De los espectros medidos, y en funcién de la estadiicanteo de cada pico observado,
decidimos elegir para la determinacion de los factigdas energias de 198,6 keV, &f6€e, y
211,0; 215,5; 367,4; 416,3 y 558,0 keV, correspondientésel

En la figura 4.16 se muestra un espectro de los adquiridosagadaterminaciones. Con
un decaimiento de poco mas de 2 horas se pueden obseraarec®e las emisiones gamma
de °Ge y de’'Ge (T.83 my 11,3 h respectivamente). Los metaestdblee y'""Ge (T,,47
y 53 s) ya han decaido y no se detectan. El pico de 264,4eke/contribuciones de ambos
radioisétopos y por ello no se utiliza.

La figura 4.17 presenta un espectro de germanio irradiado eego decaimiento de 30

hs, en el que practicamente no se observan los pidéGelepudiéndose determinar con mejor
precision los propios déiGe.
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Figura 4.16: Espectro de germanio irradiado°Ge (*) y’’Ge (el resto de las energias indicadas)
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Figura 4.17: Espectro de germanio irradiado. S6l6'Ge
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El resultado de las determinaciones se muestra en l@rdiguabla comparativa con los
unicos valores tabulados en la bibliografia.

Tabla 4.16: Factoresk, de algunos isétopos del germanio

Radiois6topo Transicion | ko “tentativos” | ko (incert. rel. %)
(keV) [De Corte et presente Tesis
al.,, 1993y
2003; IUPAC,
2002]

“Ge 198,6 6,15 . 10 6,24 . 1¢ (0,7)

211,0 3,90.18 3,91.10 (0,9

215,5 3,55.18 3,66.10 (1,3)

Ge 367,4 1,94 .18 2,00 . 10 (0,6)

416,3 3,06.10 3,17 .10 (1,1)

558,0 2,28 .15 2,36 . 10 (0,7)

Como puede observarse, la concordancia de los valopesiregntales determinados en
esta Tesis con los de De Corte y colaboradores eteai®, a pesar de que estos Ultimos son
tentativos (expresados sin incertidumbre y no recomesgadgun los propios autores).

Finalmente, los factorelg aqui establecidos se emplearon con éxito en la detaigin
analitica de la concentracion de nueve elementos q@irritdos materiales de referencia, con
excelente concordancia con los valores certificadeisgeccion 5.1.4).

%
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4.6. ldentificacién y determinacion de nuevas transicionggamma del’™Ge
4.6.1. Introduccion

Como parte de los trabajos concernientes al estudioctesipele los productos de
activacion neutrdnica del germanio, se ha revisadouskikamente la emision de rayos gamma
del ""Ge (T, = 52,9 s), que decae en los niveles excitado$’sl La emision gamma del
"™Ge habia sido examinada en forma temprana y en divexpesimentos realizados incluso
antes del comienzo formal de esta Tesis, en los goabéen observado varias transiciones no
informadas en la bibliografia [Kestelman et al., 1991 y 1993]

Como resultado de esta revision experimental de los tegpese han descubierto trece
nuevos rayos gamma y tres nuevos niveles de excitdeldMs, correspondientes a nuevas
transformacione$” del ""Ge, que fueron agregados al esquema aceptado de dicho nucleido.
Los resultados de las determinaciones fueron enviadd®®h por A. J. Kestelman como
comunicacion privada a Nuclear Data Sheets [FarhanghS1997] y el trabajo completo fue
publicado en la revista Physical Review [Kestelmarheo Furnari et al, 2000].

4.6.2. Metodologia

Para la determinacion de los niveles gamma, se lzaticido con neutrones varias muestras
de germanio de masas entre 180 y 360 mg, con espesores codgzentie 1,5 a 1,9 mm, lo
que fue tomado en cuenta para calculos de correccion p@pantallamiento neutrénico y
autoabsorcion de los rayos gamma, especialmente dechejagas.

Las irradiaciones fueron llevadas a cabo rn el redR£e6 del Centro Atdmico Bariloche,
empleando la facilidad neumatica de transporte de muestrasin tiempo de movimiento de
muestras de alrededor de 1 s. Los flujos neutronicos mmdtzs 4.1 cm’s* para el flujo
térmico; y 8.1¢°cm?s* para el flujo epitérmico.

Con el fin de incrementar las capturas neutronicas pie pl °Ge frente al‘Ge, se
colocaron las muestras de germanio en capsulas de cadimohede espesor. Esto es asi,
puesto que las relacion€g entre integrales de resonancia y secciones efisace$3,8 y 1,68
respectivamente y por lo tanto, cuando se irradia hdjeita de cadmio se ve disminuida en
mayor grado la reacciofiGen,y)°Ge frente a la propia dé€iGe, que posee una activacion
epitérmica predominante.

Los tiempos de irradiacion de cada muestra fueron de 60 seguextando asi la
generacion significativa de los radiois6topos mas latgsyermanio,°Ge (T, = 83 m) y
"Ge (T, = 11,3 h) dado que los nucleiddd"Ge y """Ge, poseen periodos de
semidesintegracion de 47,7 y 52,9 segundos respectivamente.

Los espectros gamma generados fueron determinados coreatodebaxial intrinseco-N
de GeHP ORTEC, de eficiencia relativa de 12,3 %, con uHNMWe 2,0 keV de resolucion.
Las mediciones fueron llevadas a cabo a una distandig8dem, empleando un filtro de Pb de
6,4 mm d espesor recubierto con Cd y Cu. De esta manetanso rayo gamma de 139,5
keV del”"Ge fue absorbido fuertemente, permitiendo obtener untesgmmma mas limpio
en la zona de medianas y altas energias. Por otra, gartradiacion de frenamiento
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(Bremsstrahlung) causada por la emigirde altas energias d€l'Ge (B = 2702 keV;
ig = 58%; entre otras f§’), también fue atenuada en gran medida.

Las mediciones se iniciaban una vez que los contedarsyiérdidas por tiempo muerto
menores que 5%, luego de decaimientos de entre 40 a 110 segurdl<ldiEs de las
irradiaciones. Los espectros fueron obtenidos y prdossampleando un espectrémetro
multicanal ND76 de 4096 canales. De cada una de las 9 mubstgasmanio irradiadas se
realizaron series de 10 mediciones automaticas de 50 engjmtreal (separados 0,38 s entre
medicion y medicion, tiempo dado por el software de matisi@utomaticas) en un total de
505 segundos.

4.6.3. Resultados y discusion

En la parte superior de la figura 4.18 se muestra la sunl@sdarimeros 5 espectros
consecutivos, de 50 s de duracion cada uno, de las 9 mugsitigglas, es decir, la suma de
45 espectros. La parte inferior de la figura muestra la sientas segundos 5 espectros, de la
misma duracion. Se observa claramente la desapadeidas lineas gamma dél'Ge por
decaimiento, a causa del corto periodo de semidesinteyrdeidla figura 4.19 se observa el
espectro gamma completo d€lGe.

Para el célculo de las intensidades de los nuevos rayosagddentificados, la parte
superior de la figura 4.8 fue enriquecida con la suma de espguweenientes de varias
irradiaciones mas de 50 y 300 s de duracién, con tiempos deidnede 200 s. En la figura
se destaca la aparicién de un nuevo pico en 2006 keV.

La determinacién de las energias de los nuevos picos ghramealizada a través de una
precisa calibracion del espectrémetro multicanal, usandautina de fiteo cuadratica provista
por el software del multicanal (Nuclear Data VAX/VMS &jpescopy Applications Package,
Version 15.7)

Para la calibracion en energias se emple6 una fuentigamrha de°Co, '®*"Ag, "'°"Ag y
%2Ta, que provee una numerosa cantidad de rayos gamma de eh@giaonocidas hasta
1505 keV. Puesto que se observaban picos hasta 1676 keV, sersufuénte d&Al (Ty,=
2,24 min) irradiada en el momento, con lo que se agregé wo p@s en 1779 keV.

Para la determinacion precisa de las intensidades gedommo referencia el pico de 614,3
keV y su intensidad publicada [Farhan y Singh, 1989] de (0,0452 + 0,008%F tomé en
cuenta la contribucién del pico de 614,39 keV'd8k. Todas las emisiones gamma fueron
corregidas por autoabsorcidon en las muestras de germamo se hizo en las otras
determinaciones. Se realizaron varias curvas derefia del detector en las condiciones de
medicion y se lograron determinar las intensidades apnhbajos valores de incertidumbres,
tal como se muestra en la tabla 4.17.

Para la asignacion de niveles y construccion del esqdent®sintegracion se utilizé el

programa COBAL [Achterberg, 1994], que realiza un balancdsprele las intensidades de
cada nivel.
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Figura 4.18: Espectro superior: suma de los primeros 5 esgexs consecutivos

Espectro inferior: suma de los 5pectros siguientes.
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Figura 4.19: Principales picos gamma dél"Ge observados
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En las figuras 4.20 y 4.21 se muestran los esquemas de detmitet’""Ge aceptados
antes y después de las determinaciones descriptas eeestn.

Figura 4.20: Esquema de desintegracion délGe conocido con anterioridad[Farhan y
Singh, 1989]
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Figura 4.21: Nuevo esquema de desintegracion délGe estableciddKestelman, Cohen,
Furnari et al, 2000]
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Las lineas delgadas corresponden a las transicionesiyédes conocidos con anterioridad.
Las lineas gruesas a las nuevas transiciones propuest&stpotrabajo. Se muestran los
valores de energia e intensidades determinadas expefinenita La transicion de 264 keV
es mostrada con una linea de guiones, puesto que es cgeroide fue observada realmente

en este trabajo.

Las intensidades yfilagtan consignados con su incertidumbre entre

paréntesis, por ejemplo 56,3 (31) significa 56,3 + 3,1.

Tabla 4.17. Energias e intensidades de rayos gamma por decaimientel "™"Ge. (Se
indican las inceitumbres a 1 6)

Niveles Energia del rayo gamma Probabilidad de emision dejass
inicial — final gamma

Experimental Ajustado Relativo Absoluto %
1-0 (194,76 £ 0,03)| 194,756 + 0,029 — (0,436 + 0,049
2—-0 215,532 + 0,059 215,528 + 0,0%9 (21,8 +£2,3)
3—-0 (264,44 £ 0,50) 264,44 + 0,32  — > 0,0155 * 0,0035

— < 0,0224 £ 0,0084

551 (419,75 +0,03)| 419,748 + 0,030 — (0,097 + 0,015
4-0 503,86 + 0,18 503,89 £ 0,17 1130 £ 97 0,051 + 0,010

90



4. Determinacion de constantes nucleares del germanio

Tabla 4.17 (Continuacion)

Niveles Energia del rayo gamma Probabilidad de emision deajass
inicial — final gamma

5-0 614,43 +0,18 | 614,504 + 0,041 1000 (0,0452 + 0,008

6—5 990,29 £ 0,27 | 990,164 + 0,085 526 + 57 0,0238 + 0,004

7—5 1061,61 + 0,50, 1061,96 +0,12 115+ 33 0,0052 + 0,001

6—4 1100,79 +£0,50| 1100,78 +0,18 73 + 37 0,0033 + 0,001

7—4 1172,36 + 0,50, 1172,58 + 0,19 89 + 38 0,0040 + 0,001

6—3 1339,99 +0,49| 1340,23 +0,32 342 £ 45 0,0155 + 0,003

6—2 1389,13 + 0,50 1389,140 + 157 £ 34 0,0071 £ 0,0020
0,098

6—1 1409,94 + 0,16 1409,912 + | 2380 + 120 0,108 £+ 0,020
0,081

7—3 1412,50 +0,70| 1412,02 + 0,38 152 +£41 0,0069 + 0,002

7—2 1461,25 + 0,50 1460,94 + 0,18 140 £ 33 0,0063 * 0,001

7—1 1481,73 £ 0,24 1481,71 £0,1P 1033 + 65 0,0467 £ 0,004

6—0 1604,65 + 0,10 1604,668 + | 4820 + 220 0,218 £ 0,041
0,079

7—0 1676,46 +0,14| 1676,47 +0,12 3630 £ 170 0,164 £ 0,031

No se observa el pico de 195 keV debido al filtro de plonos. phicos de 264 y 420 keV
estan muy interferidos por las emisiones propias del diecdd de los otros isétopos de

germanio, como €fGe (T, = 11,3 h).

Tabla 4.18: Emisiones beta por decaimiento dé{"Ge

3
9
39

Nivel Energia (keV) Intensidades (B~ %)
Esta Tesis Referencia *
0 0,0 56,3 3,1 57+ 3
1 194,756+ 0,029 0,184+ 0,056 0,41 0,07
2 215,528t 0,059 21,8+2,3 21,2+ 2,3
3 264,44+ 0,32 0,0000+ 0,0094
4 503,89+ 0,17 0,044+ 0,011
5 614,507 0,041 0,113+ 0,018 0,138 0,019
6 1604,686- 0,079 0,376+ 0,047
7 1676,49 0,12 0,233+ 0,033

* [Farhan y Singh, 1989]
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4.6.4. Conclusiones

Las nuevas transiciones y niveles descubiertos viaratualizar los datos de decaimiento
del”""Ge publicados en Nuclear Data Sheets. La precisiorsdaievos valores determinados
de energia e intensidad de las emisiones gamma y lsteprao delog ft son mas que
adecuados para este tipo de publicacion de empleo interaacion

Algunos de las nuevos rayos gamma’dibe fueron vistos en las numerosas experiencias
de irradiacion e medicion del germanio. Finalmente s@&lidela realizacion de experiencias
especialmente disefiadas para determinarlos con precision.

Los resultados de estas determinaciones fueron enviad@99% en una comunicacion
privada por A. J. Kestelman a Farhan y Singh, quiengsulblicaron en la siguiente edicion de
Nuclear Data Sheets [Farhan y Singh, 1997].

Luego de realizar algunos ajustes, el trabajo detalladpiublicado en 2000 en Physical
Review C, como se mencioné al principio. Mas detalespueden ver en al documento
electronico AIP Document No. E-PAPS:E-PRVCAN-61-015006, Atekerican Institute of
Physics. Hasta la actualidad no existen nuevos valieetodas estas constantes en la
literatura (NUDAT2, dltima entrada: julio de 2011)

%
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5. Aplicaciones analiticas del germanio y de sus constas
nucleares

5.1. Empleo del germanio como monitor de flujo neutroio y comparador,
en métodos parameétricos de analisis

Esta es una de las principales contribuciones de esis [Fesnari, Cohen el al. 1997,
Cohen, Furnari et al., 1999], por cuanto se demuestra ilallijad de emplear al germanio
como comparador bi-isotépico en analisis por activagp@aramétrico en ciertos casos, con
ventaja sobre a otros comparadores, y simultaneancente monitor de flujos térmico y
rapido en reactores de investigacion.

5.1.1. Introduccién

Ya se ha explicado que los métodos paramétricos de sr@disiactivacion neutrénica
requieren el conocimiento de la relacion de flujos t&vrai epitérmico; la comparacién de cada
analito con un elemento de referencia (comparadot)agter a de la posicion de irradiacion.

Las dos primeras condiciones son propias del mismo actda dgradiacion, en
contraposicion con la determinacién del factgrque puede hacerse en otro momento. La
posibilidad, entonces, de emplear el mismo elemento quimemo comparador y
simultaneamente como monitor de flujo es muy atracjiwdrece las siguientes ventajas:

e Minimiza el nUmero de materiales incluidos en las ier@idnes

e Reduce el nimero de mediciones

e Consecuentemente disminuyen los decaimientos, lo queadacé en mejores
estadisticas de medicién y menores incertidumbres

e Reduce tiempos y costos de los analisis

Esta situacion ideal es obviamente buscada con buemiccnior los analistas. Existen
varios excelentes comparadores y otros tantos iguanhber@nos monitores de flujo, pero no
hay muchos que ofrezcan ambas caracteristicas lograhdoaaaceptable incertidumbre final
de la determinacién. Esto ha sido propuesto por algunoseaytalemostrada su factibilidad
a lo largo del desarrollo de los métodos paramétricoscipaimente el det,. Asi, se ha
estudiado el uso de estafio [Maenhaut et al., 1971], rutenio §&r Linden et al., 1973] y
zirconio [Simonits et al., 1976]. EIl zirconio es aury heconocido como uno de los mejores
comparadores y monitores de flujo existentes.

En esta Tesis se propone la utilizacion de germanio amngparador a través de las
reacciones’Ge(ny)°Ge y"°Ge(ny)"’'Ge. Ademas, se plantea su uso como monitor de flujos
neutrénicos térmico y rapido, agregando a las reaccimeesionadas la reaccion umbral
“Ge(n,pj°Ga y, eventualmente, las otras dos para las cualestesenii@ron sus secciones
eficaces?’’Ge(n,pj°Ga y"“Ge(n,p) ‘Ga.

A fin de evaluar la bondad de un comparador y/o de un mahétdlujos se consideraron
diferentes aspectos operativos y tedricos, que se coarproluego experimentalmente.
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5.1.2. Consideraciones operativas

En esta seccion se tomaron en cuenta algunas cuespicéss de relativamente facil
tratamiento, dejando para mas adelante una argumentadidcatmas compleja. Se tratan a
continuacién los siguientes aspectos que contribuyenvaldaizacién de un material como
comparador y/o monitor de flujo.

e Caracteristicas nucleares que influyen en la irradiagioen las mediciones
subsiguientes, tales conig, factores de autoapantallamiento neutrénico, energias e
intensidades de emisién, factores de autoabsorcion.

e Grado de complejidad de los espectros gamma, con sus sgntkgaventajas.

e Propiedades fisicas o quimicas que afecten la manipulaci@mservacion de los
especimenes, como pureza, ductilidad, dureza, degradacion.

e Disponibilidad y costos.

Al respecto, ya se han mencionado a lo largo de esia [@s particularidades del germanio
relacionados con varios de estos tépicos. Sin embgg@ un andlisis exhaustivo es
necesario tratar el conjunto en forma integral, adrarribar a las conclusiones en forma clara
e indudable, por lo que se enfatizaran algunos conceptoatgeos. A continuacion, se trata
cada punto individualmente

e Factor de autoapantallamiento del flujo neutrénico

El germanio no tiene secciones eficaces demasiade @dtaa presuponer un efecto de
autoapantallamiento importante, de todas maneras, cosnespesores de los especimenes
irradiados fueron apreciables, se han realizado losulodlcpertinentes y expuesto los
resultados en la seccion 4.4.4, referida a las coomegiaplicadas a la determinacion de las
constante, del germanio. Como se podra observar, en la tabla iedigén para espesores
del orden de 1,7 mm, rara vez empleados, se produce un apaietalb que reduce el flujo
neutronico térmico en poco mas del 4 %, de todas marserdmn realizado correcciones de
menos de 1%, agregando una incertidumbre del ordefVgel 1

e Factor a de apartamiento del comportamiento M.

Se ha demostrado [Montoya, 1995b], que el factoinfluye en forma restringida en los
resultados de los andlisis, por lo que se consideré ques mecesario incluirlo en esta
evaluaciéon. Al respecto, el factar no afecta de manera decisiva los cocie@gsobre la
base de los cuales se realiza més adelante la evalyaicidipal.

e Energias e intensidades de emision

Se han consignado en las tablas 4.13 y 4.14 los vatoresspondientes a las energias
gamma Yy sus intensidades, emitidas por los productos déMacem del germanio que se
pueden emplear como comparadores y/o monitores de flujdeas “Ge, ""Ge, “Ga y
eventualmenté’Ga y “Ga. Todos ellos emiten una gran diversidad de emisiontdaes
gamma con intensidades significativas (>10%), en regionesnedias y altas del espectro,
facimente detectables. Esto favorece la obtendiénresultados con alta estadistica de
medicion en tiempos de medicion del orden de los minutosl(geor de los casos, del orden
de la hora), muy convenientes para determinaciondwagtente rapidas.
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e Periodos de semidesintegracion
Los T, de los radioisétopos del germanio propuestos como masgoredel orden de las
horas (82,78 m para EGe y 11,30 h para éiGe), por lo tanto, si se emplea la metodologia
de irradiaciones breves con sistema neumatico paea #egabo las determinaciones a través
de radionucleidos de vida media corta, entonces los codgras pueden medirse
cémodamente después de realizar lo propio con las muestestudio,. Solo en el caso del
"*Ge se plantea la necesidad de medirlo con menores tigfapEaimiento.

Por otra parte, su uso podria ser no aconsejable ehadgicnes largas, debido a la
posibilidad de que las altas actividades de nucleidos de penito eventualmente generadas
en las matrices en estudio impidan, desde el punto de redialégico, la manipulacién
temprana del conjunto muestra - comparador.

También puede el germanio ser usado repetidamente, dejarsd denvenientemente los
radiois6topos mencionados.

e Grado de complejidad de los espectros gamma

Los espectros gamma de todos los radionucleidos involucragissen cierto grado de
complejidad. Por ejemplo, ElGe posee un gran nimero de rayos gamma en toda la extensio
del espectro (ver figura 4.14PDesde un punto de vista optimista, esto es positivo pgesto
muchas de las lineas pueden servir para los célculosiiéutese varios valores susceptibles
de incluir en un promedio pesado, reduciendo asi la incertidunibesde otro punto de vista,
el riesgo de cometer errores sistematicos por efecha £s alto, lo que se puede minimizar
teniendo cuidado en seleccionar una geometria de medioidreniente (con distancias
fuente-detector de mas de 18 cm los efectos suma son desps)c

e Factores de autoabsorcion

También se han evaluado en la seccion 4.3.5., tabla Mdbson excesivamente altos y
obviamente se pueden calcular y efectuar las correscipadinentes causando un error
sistematico menor que’l,

e Manejo y conservacion de los especimenes de irradiacion

En la Introduccion se enumeran las propiedades fisicoquim@ayermanio, enfatizando el
altisimo grado de pureza con que se puede conseguir; su ilidizdaen el tiempo frente a
condiciones normales de laboratorio; su facil decapadaauintimpieza; su sencillo y seguro
manejo a pesar de ser algo quebradizo. Esto ultimo, toemadentido positivo, es Util para
obtener, a partir de una lamina mayor, pequefios trozop@usu parte son sumamente
resistentes desde el punto de vista mecanico. Por [l§me@osto es accesible (unos 10
U$S/g)

5.1.3. Desarrollo tedrico y evaluacién

En esta seccion evaluaremos la calidad de la funciGmalic, ya sea comparador, monitor
de flujos o ambas simultaneamente. Se realizara adem&@#lisis de los factores de error de
los resultados de los analisis o de la medicién de lgasflneutrénicos, a la luz de las
relaciones de flujosérmico/epitérmico fj y de la dependencia con las constantes nucleares

utilizadas en los calculo(a, ko, E,).
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Es interesante observar que los valores de las nedesx@, para el°Ge y el”'Ge (1,68 y
13,8, respectivamente) no estan alejadas de las de laianagolos radiois6topos de los
elementos determinados usualmente mediante analisis ghgac@n, por cuya razon el
germanio puede ser considerado a priori como un excetemtgparador, empleando a
conveniencia uno u otro de sus is6topos.

Con respecto a su eventual utilizacion como monitorigesftérmico y epitérmico, la
diferencia entre los valore®, del °Ge y del”’Ge no es muy grande, pero es similar a la
correspondiente del pdfCo - ***Au, frecuentemente empleado para este @is( 1,993 y
15,71, respectivamente).

Con respecto a los datos nucleares involucrados segundiérf a cumplir, es necesario
plantear el analisis de errores [Van der Linden el@¥3; Simonits et al., 1976], a través de la
ecuacion general

7
Z, ‘de%d = R;’Cd_ld (ec. 5.1.)
Req

De la que se deducen

:| f-(QO,i—QO,c) | (ec. 5.2))
(f+Q).(f+Qog)) o

| f +Qopm, )-(f +Qom, )|
"7 f.(Qom -Qom,) |

(ec. 5.3))

En las quec

Z, : factor de error para los resultados de la determinaigbelemento en estudio a través de
Su precursor, empleando un comparadar

Z; . factor de error para la determinacion de la relad&fiujosf, empleando los monitores
ym

Y, por ultimo, el factor de error conjunto, que valoraeehpleo simultaneo como
comparador y monitor de flujo es:

Z=17 .7 (ec.5.4))

Se observa inmediatamente en la ecuacién 5.2 que eldaria determinacion analitica
disminuye a medida que se acercan los valoreQoddel comparador y del is6topo del
elemento a determinar. Por otra parte, cuando sedeatslizar a un elemento como monitor
multi-isotépico de flujo, se desprende de la ecuacion 5.3cgaeto mayor es la diferencia
entre los valores d€, de los is6topos empleados, menor error relativo seeteoen la
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medicién de la relacion de flujos térmico/rapido. Pamdlf de los resultados de la ecuacion
5.4, surge la evaluacion conjunta cuando el material clagptios funciones simultaneamente.

A fin de iniciar la comparacion entre el germanio g lmtros comparadores-monitores
citados, se consignan los correspondientes valores @engtantes necesarias en la tabla 5.1.
Luego, en la tabl&.2, se lista una serie de 71 radioisétopos corresporsliarib elementos
guimicos determinables por el método kiella mayoria de ellos de fuerte interés analitico en
muestras bioldgicas, ambientales, geoldgicas o indestrigh la lista figuran los productos de
la activacién por reacciones )}, susT,, y cocientesQ, , a fin de observar las bandas de
predominio de los comparadores en cuestion. Paradaeilte andlisis, se orden6 segun los
valores de).

Los valores de 103, fueron extraidos de la Tabla de Nucleidos de KarlsrulenfiRf et
al.,, 1995] y de las Nuclear Wallet Cards [Tuli, 1990]; los slateQ, se obtuvieron de la
publicacion de Van del Linden y colaboradores [idem, 197Bbi¢h existen tablas méas
modernas de integrales de resonancia y de seccionasesfipor separado, su cocie@g
determinado como parametro independiente no ha vueltotalbsgado. No se han incluido en
la tabla 5.2 las incertidumbres de los valores registrades no son relevantes a los fines de
esta evaluacion.

Tabla 5.1: Datos nucleares de los comparadores - monitores dejdlu

Elemento | Reaccion nucleprT., del producto Qo
Ge “Ge(ny)"°Ge 82,78 m 1,68 + 0,01
"®°Ge(ny)"'Ge 11,30 h 13,8 +0.2
Zr M7r(ny)>°Zr 64,02 d 5,05 +0,10
%Zr(ny)®zr 16,90 h 248 + 4
Sn 2sn(ny)t*%sn 115,09 d 48,4 +0,6
12250 (ny)***™Sn 40,06 m 5,41 +0,27
2451 (ny)**"Sn 9,52 m 60,1 +1,7
Ru *Ru(ny)*Ru 2,9d 23,1+1,0
102Ru(ny)*Ru 39,35 d 3,3+0,3
YRu(ny)**Ru 4,44 h 13,0+0,6

En primera aproximacion, la mayor diferencia entrefmtoresQ, de los isétopos del
mismo monitor corresponde al zirconio, resultando em@®robvio que este elemento es el
mejor monitor de flujo de los presentados, lo cual noudesaa a priori el uso de los demas.
Adicionalmente, debe sefialarse qué®8t se muestra muy sensible a las variaciones;,de
introduciendo una componente de incertidumbre que tendenam@€er a los otros monitores
bi-isotopicos.
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Tabla 5.2: Datos nucleares de elementos de interés analitien, orden deQq

N°de | Elemento| Radiois6topo Ty, Qo
orden

1 Dy 1%py 2,35 h 0,25
2 Hg ¥Hg 64,1 h 0,41
3 Sc 3¢ 83,82 d 0,43
4 Ca *Ca 8,72 m 0,45
5 Yb Yp 4,2d 0,46
6 Ni ®Ni 2,52 h 0,51
7 Lu Yy 6,71d 0,52
8 Cr cr 27,70 d 0,53
9 \Y; %2y 3,75m 0,55
10 Na *Na 14,96 h 0,59
11 Mg “Mg 9,46 m 0,64
12 Ti 1T 58m 0,67
13 Eu BEy 13,33 a 0,67
14 Cl ¥l 37,18 m 0,69
15 Al 28l 2,246 m 0,71
16 Ce ice 32,50d 0,83
17 Ba 1%Ba 83,06 m 0,88
18 Hg ?%Hg 46,59 d 0,88
19 Eu 152migy, 9,3h 0,92
20 K K 12,36 h 0,97
21 Mn *Mn 2,58 h 1,053
22 Cu %®Cu 51m 1,06
23 Cu *Cu 12,700 h 1,14
24 La % a 40,272 h 1,24
25 Fe *Fe 44,503 d 1,28
26 Pr 14%py 19,13 h 1,8
27 Zn %Zn 244,3 d 1,908
28 Co ®Co 5,273 a 1,993
29 S S 5,0m 2,0
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Tabla 5.2 (Continuacién)

No de | Elemento| Radiois6topc Ty, Qo
orden
30 Sr 8y 64,9d 2,0
31 Sr 8sr 50,5 d 2,0
32 Ba 133Ba 10,5 a 2,0
33 Nd “"Nd 10,98 d 2,0
34 Gd 153G 239,47 d 2,0
35 Hf i 42,39 d 2,52
36 Ag 1%g 2,41 m 2,9
37 Zn mzn 13,8 h 3,19
38 Eu ey 8,8 a 3,81
39 F F 11,0s 3,9
40 Er gy 7,52 h 4,2
41 Yb %%Yp 32,0d 6,385
42 Ga “Ga 14,1 h 6,63
43 Se *Se 119,64 d 9,9
44 Ho **Ho 26,80 h 10,1
45 Cs 1¥mcs 2,90 h 11,0
46 Th 23Th 22,3 m 11,53
47 Pd, 19%d 4,69 m 11,9
48 Cs 1¥cs 2,06 a 12,0
49 Pd Hpg 23,4 m 12,7
50 As °As 26,4 h 13,6
51 ™™ Tm 128,6 d 13,7
52 W 1By 23,72 h 13,7
53 Sm 153Sm 46,27 h 14,4
54 Rb *Rb 18,7 d 14,8
55 Re *Re 89,25 h 15,4
56 Th 1%0Tp 72,3d 16,1
57 In 1emypy 54,29 m 16,8
58 Ag HomAq 249,9d 17,5
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Tabla 5.2 (Continuacién)

No de | Elemento| Radiois6topo Ty, Q

orden
59 Mo %Mo 14,61 m 18,84
60 Br 8By 35,34 h 19,3
61 Pd Hmpg 5,5 h 20,0
62 | 128 25,0 m 24,8
63 Ba 131Ba 11,5 d 25,1
64 Sb 1243 60,3 d 28,8
65 Sb 1225 2,70d 33,0
66 Gd 1%%Gd 18,48 h 33,3
67 Ta 1%2Ta 114,43 d 33.3
68 Mo *Mo 65,94 h 53,1
69 Rh 14"Rh 4,4 m 55,0
70 U 2 23,5m 103,4
71 Ba 135MBa 28,7 h 151,0

Observando los valores @ (especialmente los mas bajos) de los elementoddistg sus
diferencias con los propios del germanio, se puede postplaoraque nuestro comparador
brindara resultados con menor error con la mayoriaoslelementos consignados, que los
otros comparadores. Incluso existen algunos elementgs situacion es especialmente
favorable, como Co, Zn, As, Rb, Sm y W, cuy@s son muy cercanos 0 incluso casi
coincidentes con alguno de los dos cocie@gdel germanio.

Sin embargo, para efectuar un andlisis mas exhaustietajlado, se hace necesario definir
con mayor objetividad los conjuntos de elementos quinsasseptibles de ser determinados
en mejores condiciones con uno u otros de los compagdpt®mar en cuenta posibles
escenarios de diferentes relaciohds flujos térmico/epitérmico, que también intervienerele
calculo del factor de error. En referencia a estondltise han considerado dos casos tipicos
de relaciones de flujo que se presentan en la mayorda gediciones de irradiacion habituales
de los reactores de investigacion, estd e25 y f = 100.

A continuacion, se muestran los graficos del factorrder &, en funcion de, para un
valor de f = 25, comparando Ge con Zr, Sn y Ru, respectivamente.
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Figura 5.1.: Variacién deZ, en funcion deQ, para el germanio y el zirconio yf = 25

1
——Ge-75
— Ge-77
Zr-95
Zr-97
0,1
Za
0,01
0,001 ; Y 2 Y ; 0
0,1 1 3,36 8,55 1 42,64 100 1000 <O

Los valores indicados con lineas verticales so@fopara los cuales se igualan los valores
de las curvas dg&,, obtenidos numéricamente a partir del programa de cé&suohito (Excel)
para desplegar los graficos. Estos datos establecémites de las bandas de predominio de
los comparadores, en las cuales resulta menor el fdetemror analitico para ese comparador.

Asi, en la figura 5.1. se observa que el germanio presentajas frente al zirconio para
determinar elementos cuyos isétopos posean valor€s denores que 3,36 y aquellos con
Qo comprendidos entre 8,55y 42,64. Esto representa a los @sidiéiisotopos listados en la
tabla 5.2. (mas de la mitad del total), y ademas los radoerdel 43 al 68 de la misma tabla,
es decir, 50 de esos 55 elementos enumerados.

Figura 5.2.: Variacién deZ,en funcion deQ, para el germanio y el estafio yf = 25

1
—Ge-75
— Ge-77
Sn-113
Sn-123m
0,1
Sn-125m
Zy
0,01
0,001 ‘ 3 ‘ ] ‘
0,1 1 342 90210 2559 100 1000 Qo
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Figura 5.3.: Variacién deZ, en funcion deQ, para el germanio y el rutenio yf = 25
1

Ge-75

— Ge-77

Ru-97

Ru-103

01
z, /

0,01

Ru-105

0,001 ‘ ‘ ‘
0,1 1 2,47 7,66 10 17,83 100 1000 Qo

Siguiendo esta linea de razonamiento, se obtienen a@ssiltigualmente favorables al
analizar las figuras 5.2 y 5.3, correspondientes a la aawipa con el estafio y el rutenio,
respectivamente. Un resumen final con todos los eefsgtse presenta mas adelante, basado
en la tabla 5.3.

Ahora se presentan los graficos deen funcion deQ, para la otra relacion de flujos
postulada,f = 100, comparando igualmente Ge con Zr, Sny Ru.

Figura 5.4.: Variacién deZ,en funcién deQ, para el germanio y el zirconio yf = 100
1

—Ge-75
—Ge-77
—7r-95
01 —27r97
Za ﬁ
0,01
0,001 L ‘ ‘
0,1 1 3,37 9,09 10 71,28 100 1000 Qo
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Figura 5.5.: Variacién deZ, en funcion deQ, para el germanio y el estafio §= 100
1

— Ge-75
— Ge-77
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— Sn-123m
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) / (/
0,01 \ //
0,001 ‘
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Figura 5.6.: Variacién deZ, en funcion deQ, para el germanio y el rutenio yf = 100
1

—Ge-75
— Ge-77
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——Ru-103

01
——Ru-105
. ﬁ (/
0,01 \

0,001

T * T A
0,1 1 248 820 10 18,16 100 1000 Qo

En los casos db= 100 se exponen situaciones que difieren poco de aquéls que se
prob6 f = 25. Comparando con el zirconio (figura 5.4), el germamesenta ventajas al
determinar elementos cuyos is6topos poseen valor€s denores que 3,37 y aquellos entre
9,09y 71,28. Esto representa los primeros 37 is6topos gl IR. y los situados entre los
nameros 43 y 70 de tal lista.

En la figura 5.5 se observa la comparacion con el @stdn este caso, el germanio
produce menores errores al trabajar con los primerasd8pios de la lista y con los nUmeros
43 a 64, correspondientes a los valoreQgmenores que 3,51 y los comprendidos entre 9,35
y 28,69.

Haciendo lo propio para el caso del rutenio, representada figura 5.6., se ve que los
is6topos determinados con menor error usando germanims&4 primeros, y los situados
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entre los numeros 43 y 58. Respectivamente, corresponidsngae poseen valores Qg
menores que 2,48 y los comprendidos entre 8,20 y 18,16.

Para una mejor visualizacion, se repiten los datos misetes ordenados en la tabla 5.3., en
la que se mencionan ademas lo elementos quimicos iredasr

Tabla 5.3. Bandas de predominio del germanio en comparacion con 8n y Ru

Caso Bandas dg, |Is6topos |Elementos quimicos Elementos con
con ventaja |listados en|correspondientes (en orden desventaja
para Ge tabla 5.2. |alfabético)

Gevs. Zr < 3,36 1a37 Ag, Al, As, Au, Ba, Br, Ca, Ce, C|F, Er, Ga, Rh,

Co, Cs, Cu, Cr, Dy, Eu, Fe, Gd, |U
Hf, Hg, Ho, I, In, K, La, Lu, Mg,
Mn, Mo, Na, Nd, Ni, Pd, Pr, Rb,
Re, S, Sb, Sc, Se, Sm, Sr, Ta, T
Th, Ti, Tm, V, W, Yb, Zn

f=25 8,55 a42,64 |43 a 68

i)

Gevs. Zr |< 3,37 1a37 idem anterior, agregando Rh F, Er, Ga, |
f=100 9,09a71,28 [43a70

Gevs. Sn|< 3,42 1a37 idem primero, excluyendo Ta F, Er, Ga, Rh,
f=25 |9,0222559 |43a64 Ta U

Gevs. Sn|<3,51 1a37 idem anterior idem anterior
f=100 9,35a 28,69 |43 a 64

Gevs. Ru|< 2,47 1a36 idem primero, excluyendo Br, |, |Br, Er, Ga, |,
f=25 |7,66a17,83 |43a59 MO 4N Mo, Rh Ta, U
Ge vs. Ru|<2,48 la34 idem primero, excluyendo Br, Hf| Br, Er, Ga, Hf,
f=100 |8,20a18,16 |43a59 |"Mo.Ta Zn o Mo, R T2,

Como se observara, el germanio esta en ventaja, glmaalu otra forma, en la
determinacion de 51 de los 55 elementos estudiados. Sdltesfaworables siempre los casos
de F, Er, Ga y U, de los cuales solamente Ga y U puetten &lgun interés analitico
importante para la aplicacion de este método.

Seguidamente, se evalla el comportamiento de los cuatnergbs en cuestién actuando

exclusivamente como monitores de flujo. Se graficare®s la ecuacion 5.2 en funcion de la
relacion de flujod, lo cual se muestra en la figura 5.7.
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Figura 5.7.: Factor de propagacion de error para el calculo de la l&cion de flujos,
empleando Ge, Zr, Sn o Ru

10 —— Germanio
—— Zirconio
—— Estafio
—— Rutenio
Zs
1 T
1 10 Relacién de flujos 100

Como se advierte, el germanio posee el menor valor aigagacion de error hasta el
ambito de relacion de flujos cercano a 10, y luego serteyiconvirtiéndose en el mayor. Sin
embargo, esto es soélo un aspecto parcial del problenguahlque el andlisis anterior de la
actuaciéon como comparadores. La evaluacién conjuritage® aclarara la cuestion.

Para no complicar innecesariamente el analisis engdeta ecuacién 5.3 con todos los
materiales en estudio, se comparara el germanio sdcem el zirconio que, como se vio, es
el mejor monitor de flujos. Esto arrojaré luz, acdtaen forma mas realista el alcance del
germanio en las dos funciones. En primera instancijedean en la tabla 5.4 algunos valores
representativos de los facto&s obtenidos con la ecuacion 5.2.

Tabla 5.4.: Valores calculados d&; para el Ge y el Zr

Monitor Zs
f=25 f=100
Ge 3,46 9,69
Zr 1,35 1,50

Con el empleo de dichos factores, se puede calculat@t faanjunto de erraf = Z,. Zs y
graficarlo en funcion d€,, tal como se muestra en las figuras 5.8 y 5.9.
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Figura 5.8.: Variacién deZ = Z,. Z; en funcién deQ, para el germanio y el zirconio,
correspondiente af = 25
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Figura 5.9.: Variacién deZ = Z,. Z; en funcién deQ, para el germanio y el zirconio,
correspondiente af = 100
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Como se observa, en el casofde25 sigue prevaleciendo el germanio frente al zirconio,
ahora en su doble funcién de comparador y monitor de fujdiéndose determinar con
menor error los primeros 35 radioisétopos que figuran kstdab.2 (hast&), = 2,63), mas los
18 comprendidos entre 10,52 y 24,68.

Sin embargo, af = 100, el factorZ; es alto para nuestro elemento y hace que el error
conjunto sobrepase al del zirconio en la mayoria déitande aplicacion, dejando solo dos
bandas en las vecindades de los valore3,d#el germanio, entre 1,06 y 2,13; y entre 12,34y
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15,39. Aun asi, esto corresponde a 20 radiois6topos de 18 wlsemesibles de determinar
con menor error (As, Ba, Cu, Cs, Fe, Gd, La, Nd, PdRBrRe, S, Sm, Sr, Tm, W, Zn).

Observando las figuras 5.8 y 5.9, se torna interesanteidedatsera la relacién de flujos
para la que se hacen iguales los factores de propagaciématetonjunto del germanio y el
zirconio a un dad@), al principio del grafico, de manera tal de asegurar que déistasta el
primer cruce de curvas (la regiéon que acumula a la mayolé@s dmalitos) se comportara el
germanio como mejor comparador y monitor.

El Qo aludido es el menor de la tabla 5.2, es decir, el comdggue al®Dy: 0,25. Elfin
perseguido se logra planteando la siguiente igualdad, adaptadaamtion 5.3:

Zm=25% 258 =25 .25, (ec. 5.5)

Donde el subindicean denota la condicion postulada del mer@¢ de la lista, ya
mencionado. La ecuacion 5.4. se despliega como sigue:

| J#(Qom—Qoge, ) ||(fm+Qoge, )-(fm*Qugpe )|
™ |(fr+Qom )-( fm+Qoge, )| 4(Qoge, ~Qoge, ) N

N S4(Qom—-Q0zr,)  ||(fm+Qozr, )-(fm+Rozr, )| (ec. 5.6)
U+ Qom)-(tn+Q0zr, )| f#(Qzr, ~Qzr,) | o

Siendof, la relacion de flujos buscadaQy = 0,25. Ademas,

Qo.ce1= 1,68 Qo,z1 = 5,05
Qo.ce2= 13,6 Qo,zr2= 248

Como se ve, se cancelan varios términos y, condaidérs valores,, se replantean las
restas de manera tal que el resultado sea positivo. Lsegoiede despejir:

AQozr, — B.Qogce,
fm = B-A

(ec. 5.7)

En la que

~ Qozr, ~Qom 8- Qogze, ~Qom
Qogze, ~Qoge,

- QO,Zr2 —QO,Zrl
Finalmente, se calcula el valor tl¢ que resulta: 32,6. Por su lado, para esa relacion de
flujos, los factores de propagacién de eZoractuando como monitores de flujo son 4,076 y
1,334 para el germanio y para el zirconio, respectivamente

En el gréfico de la figura 5.10 se exponen las curvasd derrespondientes al Ge y al Zr
calculadas en las condiciones propuestas.
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Figura 5.10.: Variacién deZ = Z,.Z; en funcion deQ, para el germanio y el zirconio,
correspondiente af = 32,6

10 —Ge-75
—Ge-77
//;///_’—F’_’_/—’_’_ —Zr-95
1 —71-97
Z
01 \ - /
\ \ { /
0,01 g
0,001 ‘ ry " ‘
01 1 2,45 1115 19.34 100 1000 Qo

Esta situacion es la de la relacion de flujo minimo paeael germanio prevalezca sobre el
zirconio desde los valores mas bajosQlede los analitos hasta sobrepasar su prigeer
donde, como se dijo, se concentra la mayoria de Io®etes quimicos listados; ademas de la
banda rodeando su segur@e Asi, se determinan los primeros 34 is6topos mas &ake
la segunda regién, que pertenecen a los siguientes 43 &lemig, Al, As, Au, Ba, Br, Ca,
Ce, CI, Co, Cs, Cu, Cr, Dy, Eu, Fe, Gd, Hg, In, K, La, Mg, Mn, Mo, Na, Nd, Ni, Pd, Pr,
Rb, Re, S, Sc, Sm, Sr, Th, Ti, Tm, V, W, Yb, Zn.

Comparar ahora el germanio con el estafio y el ruteria innecesariamente extenso este
andlisis. Simonits y De Corte se encargan en sajtrale demostrar que el zirconio es mejor
comparador y monitor que el estafio y el rutenio, por lo sgr& ocioso mostrar que el
germanio supera al estafio y al rutenio en su empleo comparador para la mayoria de los
analitos considerados

De todas maneras, e independientemente de la compacaciéel zirconio, es de hacer
notar que aun en las condiciones mas desfavorables Ipgeanm&nio, es decir, un flujo tan
termalizado comd = 100, el factor de propagacion de error no supera la unidad hastey
de Qo cercanos a 40. Esto implica que se pueden determinammonn&s que aceptable
todos los elementos de la lista, excepto el Rh y gjud,son los que poseen los valores mas
altos deQo.

En el caso de disponer de un flujo con componentes emtéymapida significativas, surge
otro aspecto hasta ahora no presentado, que se aditaaneapacidades de nuestro elemento.
Se trata de la posibilidad de emplear la reactiGe(n,pj°Ga (E.=6,1 MeV), con el fin de
determinar la componente de mayores energias del espeatronico, aptitud que no poseen
los otros monitores de flujo aqui tratados. De esteeraaml germanio se constituye en un
excelente comparador y muy buen monitor de flujo integealificativos que, méas alla de la
estimacion teérica, se afirman con las demostrasiang@erimentales que se presentan a
continuacion.
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5.1.4. Comprobacion experimental

Esta seccion debe ser considerada también como coaoido del empleo de los factores
ko del germanio, cuya determinacién fue expuesta en labsetd.

Para llevar a la practica las inferencias surgidas dedrdslo tedrico se dispuso la
determinacion de varios elementos quimicos por anplisisctivacion neutronica empleando
el método paramétrico d& en dos conocidos materiales de referencia: sedimmaatmo
NRCC-PACS-1 del National Research Council, Canada {l©arit992]; y col rizada en polvo
Bowen’s Kale, de la University of Reading, Reino UrjiddcA, 1990].

Las experiencias se realizaron en el reactor RA-&€detro Atbmico Bariloche, utilizando
el sistema neumético para realizar irradiaciones de cuoracion. Se irradiaron las muestras y
los monitores en posiciones con distintas relaciodes flujos térmico a epitérmico,
comprendiendo tres de sus posiciones de irradiacion: lampal térmica externa, con
neutrones fuertemente termalizados; una zona periféocarelacion de flujo térmico a
epitérmico de 30:1 aproximadamente; y el nicleo mismaedsltor, con una componente
mayoritariamente epitérmica y rapida.

Las muestras de los materiales de referencia, en dfakmmn colocadas en los recipientes
de polietileno descriptos en la seccion 4.1.3, figura 4.3, queitpa su pesada previa y la
medicién posterior sin desarmarlos. En todos los cesdgadiaron y midieron recipientes
vacios como blancos, para descontar el fondo de impupzsentes en el polietileno.
Muestras y monitores fueron pesados en una balanzeamiditica Mettler M5 (s = 1 pg).

Las mediciones se llevaron a cabo mediante un sisiengspectrometria gamma de alta
resolucion, constituido por un detector de GeHP Princ&amma Tech (FWHM:1,8 keV
para el pico de 1332,5 keV &€0) y un analizador multicanal Nuclear Data de 4096 canales,
asociado a una computadora para el procesamiento de espyetatos.

Para los andlisis de los materiales de referenciestuaron irradiaciones de 3 minutos y
varias mediciones en lapsos breves (3 a 10 minutos) yagerrduracion (5 horas) a tiempos
de decaimiento apropiados.

En todos los casos, y dada la complejidad de los espeattestras y monitores se
midieron en geometrias convenientes (>18 cm) para maniridespreciar efectos suma. Los
datos fueron corregidos en forma convencional por auttallsamento de neutrones,
autoabsorcion de la radiacion gamma, decaimientos y pgnalideiempo muerto.

5.1.4.1. Resultados y conclusiones

Los valores que empleamos de los factdeepara el”°Ge y''Ge, fueron aquellos cuya
determinacion fue descripta en la seccion 4.5, consigreadiastabla 4.16. Tal como fuera ya
mencionado, los Unicos valores existentes en lagialfia actual [Kolotov y De Corte, 2004]
reproducen a los valores originales de De Corte etdam] 1993], que son tentativos y se
encuentran consignados sin incertidumbre relativa, pgué no es correcto utilizarlos con
fines analiticos.
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En las tablas 5.4 y 5.5 se presentan los resultados dedtisis efectuados en los materiales
de referencia citados, junto a los valores certificadoseecomendados de concentracion
elemental [Cantillo, 1992; IAEA, 1990]

Tabla 5.4: Resultados del Analisis de NRCC-PACS-1

Elemento Conc. certificada  Conc. determinada
en esta Tesis
Al (%) 6,48 £ 0,12 6,52 +0,16
Cl (%) 2,39 £0,09 2,55+0,10
K (%) 1,25+ 0,07 1,29 £ 0,10
Mn (ppm) 470+ 12 489 + 17
Na (%) 3,27 £ 0,08 3,50+0,11
Sb (ppm) 171+ 14 191 + 30
Ti (ppm) 4215 + 67 4058 + 800
V (ppm) 127 +5 144 + 13

Tabla 5.5; Resultados del Andlisis de Bowen'’s Kale

Elemento Conc. certificadg  Conc. determinada
Cl (%) 0,356 + 0,043 0,429 £ 0,045
K (%) 2,44 + 0,15 2,26 +0,13
Mg (%) 0,161 £ 0,018 0,163 £ 0,013
Mn (ppm) 148+1,6 15,2+0,6
Na (%) 0,237 £ 0,028 0,190 £ 0,010

Tal como puede apreciarse, los resultados muestran un acaead@ble con los valores
recomendados o certificados, con incertidumbres en derwepiables. Se demuestra de esta
forma que ambos is6topos del germanio pueden ser empleadas comparadores,
verificandose ademas que los factdegdeterminados son adecuados como valores de trabajo.

Se ha discutido anteriormente la posibilidad de aplicatgdlos is6topos del germanio para
la medicion de las componentes térmica y epitérmica&sfectro neutrénico. En el trabajo
desarrollado para la determinacion simultanea de lasicets de flujof y el factora
descripto en la secciéon 5.4 [Cohen, Furnari et. al., 199996] el par’°Ge - ""Ge fue
empleado entre otros pares de monitores de flujo, de usente, con excelentes resultados.

Finalmente, la factibilidad de usar germanio como mounioflujo integral fue demostrada

en la determinacién conjunta de fésforo y aluminio emstras bioldgicas, presentado en la
siguiente secciode esta Tesis.

%
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5.2. Determinacion de aluminio y fosforo en materiales bi@gicos por
analisis por activacion neutréonica empleando germanio comammparador y
monitor integral de flujo.

5.2.1. Introduccién

Con esta aplicacion concreta se probd experimentamarpotencialidad del empleo de
germanio como comparador y monitor de flujos térmico,téapico y rapido en
determinaciones analiticas por activacion neutréniézamdo métodos paramétricaal como
fue planteado en la seccion 5.1. Este trabajo fue peskern la International Conference on
Nuclear Analytical Techniques in the Life Sciencesffar Republica Checa, 13 al 17 de
septiembre de 1993) y luego publicado en la revista BioloJicate Element Research
[Furnariy Cohen, 1994b].

La metodologia asi desarrollada viene a nutrir los no freeypentes empleos del analisis
por activacion en determinaciones realizadas de manactica y sencilla, en tiempos cortos,
obteniendo resultados confiables con suficiente sétiadly especificidad

En general, cuando se busca este tipo de caracterisdoasplean métodos instrumentales
paramétricos, utilizando por ejemplo oro y cobalto comonitores de flujos térmico y
epitérmico; y zirconio u otro similar como comparadelrempleo de germanio como Unico
material para esos fines simultdneamente, plantea ejoaanmetodoldgica evidente, tal como
se explicé en la seccion 5.1. Adicionalmente, el geionse puede emplear como monitor y
comparador en el caso de utilizar reacciones umbralfices analiticos, como el caso que
ahora nos ocupa.

Recordando lo expuesto, el germanio muestra caracisisgnitajosas para su empleo en
el andlisis de materiales biolégicos, puesto que:

a) La relacion integral de resonancia / seccion eficaa deacciori’Ge(ny) °Ge es muy
cercana a la de varias reacciones de activacion deemtles habitualmente
encontrados en muestras biolégicas, como Na, Mg, AKQCa y Mn, que generan
radionucleidos de periodo corto, resultando aSiG# un excelente comparador para
dichos elementos.

b) En concordancia con lo anterior, los periodos de seimidgsacion def’Ge, del 'Ge
y del “Ga, de 1,38 h; 11,3 h y 14,1 h, respectivamente, hacen d=atasones que
dan origen a estos radionucleidos buenos monitores dediuyoco y epitérmico en
irradiaciones cortas o intermedias.

c) Con respecto a la determinaciéon de los flujos térmicepi€rmico, como ya se
menciond en 5.1.3, la diferencia entre las relaciomtegial de resonancia / seccién
eficaz, que actlia como factor critico en la incertidemes, para el parGe - "'Ge
(13,8 - 1,68) similar a la propia del par frecuentementeaditiZ’Au —*°Co (15,71 -
1,993).

La determinacion aqui desarrollada se basa en la iri@dide las muestras y del germanio
bajo un filtro neutrénico de cadmio y sin €l, con al die privilegiar la induccién de las
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reacciones umbral correspondientes en el primer casmgr a ellas las reacciones de captura
radiante en el segundo.

Con la irradiacion bajo cadmio se logra maximizar fascciones®'P(no)* Al y
“Ge(n,pj°Ga en las muestras y en el germanio respectivamente,respecto a las
contribuciones de las reacciones de captura radiante sobbos. En la irradiacion sin
emplear filtro de cadmio predominan las reacciones deireal(n,y)*°Al en las muestras, y
"“Ge(ny)"Ge y°Ge(ny)"’Ge en el germanio.

Dado que se genef8Al como Unico producto de activacion emisor gamma derlakit@s
en estudio, se planteé una metodologia de calculo basddaemolucion de dos ecuaciones
con dos incégnitas para establecer las contribucionedésiiero y del aluminio en las
actividades obtenidas &\l en las dos condiciones de irradiacion.

Otro aspecto que se evaludé detenidamente se refieremecdsidad de contar con las
constantes nucleares y atémicas correspondientes feataage los célculos analiticos, con
precision y exactitud suficientes para garantizar laladlde los mismos. Asi, se han buscado
y evaluado las secciones eficaces; las integrales stmamecia y las constant&s de las
reacciones consideradas; los periodos de semidesintegsatad intensidades de los rayos
gamma de los radionucleidos formados; las abundanciaspisag6 de los nucleidos
precursores y las masas atomicas relativas de losmtiesninvolucrados.

Vinculado con esto, se cumplen aqui las expectativas atiageen las distintas secciones
del capitulo 5 acerca de la posibilidad de empleo de lasatwestnucleares determinadas en
esta Tesis en aplicaciones analiticas, puesto que toales los casos los valores encontrados
en la literatura cumplen con los requisitos de exactityaregision adecuados para esta
aplicacion. Al respecto, se utilizd la seccion efide la reaccion°Ge(n,pj°Ga cuya
determinacion se expuso en la seccion ¥.3g debié determinar, especialmente para este
trabajo, la seccion eficaz de la reacciBR(no)*Al, tal como se explica en la seccion
siguiente, 5.3, constituyendo esta Ultima determinacioncon&ibucién méas acreditada en
esta Tesis.

En ausencia de valores recomendados de las conskardek germanio al momento de
desarrollar este método, empleamos los que publicaroroRe colaboradores en 1993, con
la intencion de demostrar su viabilidad. Cabe mencigp@ nuestra determinacién de los
factoresk, del germanio, expuesta en la seccién 4.5, fue posteldaglicacién descripta en
la presente seccion.

Las muestras analizadas fueron dos materiales de @&eresrtificados, con el fin de
validar la metodologia propuesta. La eleccion de losria® se hizo sobre la base de un
contenido adecuado de los dos elementos de interése ashpdearon col rizada en polvo
Bowen’'s Kale [IAEA, 1990] e higado bovino desecado y pualdo Bovine Liver SMR
1577a [NBS, 1985]. Los resultados obtenidos acuerdan biencoal@yes certificados de las
concentraciones de fésforo y aluminio, tal como setraca mas adelante.
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5.2.2. Realizacién experimental

Las determinaciones se efectuaron empleando laléatiieumatica del RA-6 del Centro
Atémico Bariloche, con la cual se irradiaron muesttasl00 a 200 mg de los materiales
mencionados, junto a laminas de germanio de unos 200 mg, gataparomo fue usual en
todas las irradiaciones realizadas para esta Tesis.

Como se adelantd, se prepararon pares de irradiacionemnsiles con y sin cubierta de
cadmio de 1 mm de espesor.

El tiempo de irradiacion se fijé en 180 segundos, y la gosite irradiacion empleada del
RA-6 se caracterizaba por los siguientes valores de fhgatrénicos:

Flujo de neutrones térmicos = 4'16".cm?
Flujo de neutrones epitérmicos = 84¢".cmi;
Flujo de neutrones rapidos = 7:1@".cm?;

Las mediciones se realizaron con el sistema de esp@tiia gamma de alta resolucién que
se menciond en otras secciones de esta Tesis.laBamaestras, se adopté un esquema de 40
a 50 s de decaimiento y 300 s de medicion, determinandoaetiér@ico de 1778,9 keV del
8Al. En el caso del germanio, luego de tiempos de decaonidm unos 6 a 7 minutos, se
midi6 30 minutos para determinar las areas de los picossdeatlioisotopos°Ge y ""Ge
empleados como monitores de flujo y comparadores. Lueg@stde se esperaron algunas
horas para dejar decaer’#be, y se realiz6 una medicién de 3 a 5 horas para métBaly
nuevamente al'Ge. En la tabla 5.6 se consighan los periodos de sémidgacion de los
radiois6topos mencionados; energias e intensidades elaitisnes gamma consideradas.

Tabla 5.6: Radionucleidos utilizados; energias e intensidadds sus emisiones gamma

Radionucleidg T, E, i
(keV) (%)
&\ 2,246(2) m 1778,9 100
"“Ga 14,10(2) h 834,1 95,63
2201,7 25,90
“Ge 82,78(4) m 198,6 1,19
Ge 11,30(1) h 211, 33,14
215,5 28,6
367,4 14,0
416,3 21,8
558,0 16,1
M [Tuli, 1990]

@ [Farhan y Singh, 1989]
Todas las areas de los picos gamma de las medicioneadasala partir del germanio
fueron corregidas por autoabsorcién en los materiakediados, segun las formulas usuales y
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datos de tabla extraidos de Debertin y Helmer [idem, 19883d2]. Acerca de las muestras,
puesto que son materiales de pequefios espesores y bajossnataericos y densidades, se
realizé una estimacion de los factores de correcciém |pa energias mas bajas, llegando a la
conclusion que las correcciones eran despreciables.

5.2.3. Tratamiento de datos

Como ya se explicd, las actividades @@l en las irradiaciones son el resultado de la
activacion del fésforo y del aluminio, segun las condie® de irradiacion, por lo que se
planteé el par de ecuaciones que se expresa seguidamente.

La ecuacion 5.8 esta referida a la actividad™®éé formada por irradiacion con el filtro
neutrénico de cadmio, en la que ocurren sélo las reasciombral (ny) sobre ef'P (Gnico
is6topo estable del elemento fosforo); y la (n,p) s@Ge (otras reacciones umbral sobre el
resto de los is6topos estables del germanio no partieipda formacion déAl). La dltima
reaccion se emplea como monitor de flujo rapido. Bqgraste, la ecuacion 5.8 responde a la
irradiacion sin el filtro de Cd, en la que se suman arasriores las reaccionesyjrsobre el
aluminio y el germanio y se emplean las reaccioneseseb germanio como monitores
integrales de flujo.

CSPa_2s) _ CSRgar2) . ld (na) QJ P-31) i g] A-28) ) W [P] (ec. 5.8)
[S DM™ J(AI—28) [S DM _lJ(Ga—72) [U JG 72) ' g] (Ga-72) VV(GE)
CSRAI—ZS) _ CSRGe—?S [ko ] Al-28) f +Q (Al-28) [A|]+
[S DM - J(AI—ZS) [S DM~ JGe—75 [ko ]Ge—75) f+ Q )(Ge-75)
CSRca72) [0 QJ( poy [i€lmon We [P] (ec. 5.9)

[SD A J(Ga—72) . & (np) 0 J(GHZ) Tie leara) .VV(Ge) .

Donde:

Los subindices con los nucleidos indican que las cantidpeels preceden corresponden
a dicho nucleido.

Csp Conteo especifico (conteo/masa de material irradiatieervar que es distinto del
definido en la ec 3.17)
S=1-e*% Factor de saturacion; tiempo de irradiacion
D=g"u Factor de decaimientt; : tiempo de decaimiento desde el fin de la
irradiacion hasta el comienzo de la medicion.
At

1 _ e—ﬂ.tm

M = Factor de correccién por decaimiento durante el tieshepmediciont,,.

W: Peso atdbmico (Masa atomica relativa) del elemneotrespondiente
o:. Seccion eficaz de la reaccion indicada.
6: Abundancia isotépica de nucleido consignado.
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ko : Factor kdel nucleido, reaccion, producto y energia consideradgdn $& definicion
de Simonits y De Corte, 1975.

i Intensidad de la emisibn gamma medida.

¢:.  Eficiencia de deteccion para la emision gamiediaa.

f: Relacién de flujos subcadmico / epicadmico

La relacion de flujo$ fue calculada segun:

CSRGe—75) CSRG&”)
- . eQ, — > . e Q(OC )] .
_ [SD M 1J(G&75) [ko ( )](Ge—77) |_SD M 1J(Ge_77) [ko (Ge-75)

CSPger7) [ko g](ews) ~CSPge 1) [ko g](Ge-77)

f

(ec. 5.10)

I
Qu : Cociente integral de resonancia / seccion efic@g,) _ ) ; con ly): Integral
o)

de resonancia corregida por la influencia del fagtoorrespondiente a la posicion de
irradiacion elegida del reactor.
[Al],[P]: Concentraciones de los elementos aluminio y fésfexpresadas en g/g

5.2.4. Resultados y conclusiones
De la resolucion de las ecuaciones anteriores y dalloétle las concentraciones, surgen

los resultados consignados en la siguiente tabla:

Tabla 5.7: Comparacién entre los valores determinados y los cditiados

Material Elemento Concentraciones Concentraciones
determinadas en esta Tesis certificadas
Bowen’s kale Aluminio (38,8+2,1) (ug/9) (39,29,9) (no/9)
Fosforo (0,415+ 0,025) (%) (0,448 0,016) (%)
SMR 1577a, Bovine | Aluminio (1,50+ 0,30) (ug/g) 2%) (uglg)
liver Fésforo (1,06+ 0,13) (%) (1,11 0,04) (%)

&) Este valor figura como “indicativo” en el certificado

Se observa un acuerdo razonable entre los valoresnileidos y los consignados en los
certificados de los materiales, tomando en cuenta adqu&®xisten diferentes relaciones
aluminio / fésforo en la muestras.

Se han evaluado algunos factores que pueden interfestadeterminacion. Al respecto,
se ha considerado la reaccfd8i(n,pf°Al (o= 6,4 + 0,8 mb [Calamand, 1974]), que podria
aumentar la actividad medida &l si hubiese cantidades no despreciables de siliciasen |
muestras. Afortunadamente, el contenido de este elementonuy bajo en materiales
biolégicos, como ocurre en este caso, pero se debmmi@derar al analizar otro tipo de
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muestras. De todas maneras, esta interferencia seapmuhirolar a través de la reaccion
29Si(n,pf°Al, midiendo la actividad déPAl eventualmente producido.

Tomando en cuenta, como ya se expuso, que la incertidutebles datos de tablas es
bastante buena, la incertidumbre de los resultados dependipgdmente de la precision de
las mediciones. En este sentido, la presencia deladats importantes de cloro y sodio podria
perturbar las mediciones de los espectros obtenidos ludgadrdidiacion sin cadmio, a causa
de las actividades inducidas por las reaccidf@gny) **Cl y **Na(ny)**Na, pero tampoco es
el caso de las experiencias de esta Tesis, puesto queaiesales empleados poseen bajo
contenido de estos elementos.

Con relacion a la precision de las mediciones, laskjtividades déGa inducidas pueden
dificultar su medicion, sobre todo si se producen fondas a&ihusados por la presencia de
otros radionucleidos y/o por altas relaciones de fllgomitos a epitérmicos. En esos casos,
la separacion radioquimica desarrollada en esta Tesisida 4.2) puede ser aplicada para
aumentar la sensibilidad y por ende la precisién de landietecion.

La posibilidad del uso del germanio como monitor integralfld@s neutrénicos y
comparador en métodos paramétricos queda asi demostratka. mé&edologia se puede
extender a otros elementos que posean datos nuclearesdgameccomo ya se explico, por
ejemplo calcio, cloro, magnesio, sodio, potasio y maeg@mnla mayoria de ellos de gran
importancia en muestras bioldgicas.

A manera de consideracion final, puede mencionarse dugeiga concordancia entre los
conjuntos de factore&, publicados por De Corte y colaboradores en 1993 y los que
determinamos posteriormente, incluidos en esta Tesis;oasistente con la validez del
desarrollo de este método.

%
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5.3. Determinacion de la seccion eficaz de captura de laapceion
31p(n,a)?®Al, promediada sobre un espectro neutrénico de reactor

5.3.1. Introduccién

Como se expuso en la seccién anterior, se decidi6 dederesta seccion eficaz como
consecuencia de la evaluacion de los datos nuclearémigas de bibliografia a ser aplicados
en la determinacion simultanea de aluminio y fésforometeriales biol6gicos empleando
germanio como monitor de flujos y comparador.

Recordando lo expuesto en la seccion 5.2, el fundamentstaldaterminacién simultanea
es la posibilidad de medir la radiacion gamma de 1778,7 ke\Wdemitir el*°Al generado a
través de las reaccioné8l(n,y)*®Al y *'P(n,a)*°Al; la primera por captura radiante con
neutrones térmicos y epitérmicos, y la segunda con magmedominantemente rapidos.

Puesto que el periodo de semidesintegraciori®4e(2,24 min) es muy corto, no resulta
factible utilizar el método clasico de analisis porivacion neutrénica con patrones de
comparacion de los elementos citados, debiéndose rekdizdeterminacion por calculos
basados en sus constantes nucleares, de aqui la necesigserohinar con mayor precision la
seccion eficaz motivo de estudio.

Los valores encontrados en la literatura para esteiéseeficaz son (1,% 0,6) mb
[Calamand, 1974; Gryntakis, 1979], que surge de un promedio de dergnidationes
experimentales bastante discrepantes, previamentanaizadas (2,29 y 1,44 mb). En vista
de la alta incertidumbre, se decidi6 realizar una nueverrdiacion en el Centro Atomico
Bariloche. Posteriormente tuvimos conocimiento de detarminacion mas [Pfrepper et al.,
1976] cuyo valor es (2,730,07) mb.

5.3.2. Irradiaciones, resultados y conclusiones

Cinco muestras de,KPQ, de alta pureza, fueron irradiadas en una posicién de fipjda
del reactor RA-6 utilizando el sistema neumatico. &an @osicidn el espectro neutrénico es
similar al de un espectro de fisién, tal como habiad#&ostrado en experiencias previas.

Se irradiaron en forma conjunta con las muestras, 8 ®,, monitores de niquel para la
determinacion del flujo rapido a través de la reaccitvi(n,p)’®Co. El flujo réapido
determinado fue de 7.1.cn?.s*

Respecto de las mediciones, la secuencia operativa fue:
a) irradiacion, tf;: 3 min)
b) transferencia de las muestras a las capsulas dednediicil a 1,5 min)
¢) medicion {; 5 min) con sistema de espectrometria gamma de attiaciés.
Para practicamente eliminar la presencia de productos @etivacion generados por

neutrones térmicos en la medicion @&, las irradiaciones se realizaron con muestras y
patrones dentro de una capsula de cadmio de 1 mm de espesda ctascripta en la seccion
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4.1.3 (Fig. 4.4). Se estudi6 en forma especifica la evepregkencia de aluminio en las
muestras de ¥IPQO,, puesto que hubieran interferido directamente en la dieteidn, al
producir *°Al por reacci® n,y. Para tal fin, se realizé6 una experiencia de irradiacién con
muestras sin cobertura de cadmio, en un flujo predominantemérmico (en la columna
térmica del reactor).

Se demostré de esta forma que la presencia de aluminio frgatdea introducir un error
estimado en un méximo de 0,05% .

Como en las otras determinaciones realizadas emélcC&tomico Bariloche, los espectros
fueron analizados empleando el software Nuclear Data/VI$ y los valores de conteo de
cada pico gamma considerado fueron convertidos a actividatagés de curvas de eficiencia
previamente determinadas por medicién de patrones @attific

Para el calculo de la incertidumbre se tomaron en cuerd&spersion estadistica de las
determinaciones individuales; los errores de la curvdicieneia, los errores de pesada (casi
despreciables) y las incertidumbres de las constantésareg involucradas: seccion eficaz de
la reaccion estandar, masas atomicas relativas, aimiadsotopica del’Ni e intensidad del
rayo gamma de 810,8 keV d&Co. Las abundancias isotpicas Hely del’’Al son 100%,

(el fésforo y el aluminio son elementos monoisotégicha intensidad del pico de 1778,9 keV
del*®Al es también 100%. En estos tres casos no se compettidumbre alguna.

Los valores de las constantes fueron tomados de désrérgntes [Calamand, 1974; Sher,
1974; Mughabghab et al., 1981] vigentes en la actualidad [Mugalabgt03]:

Tabla 5.8: Secciones eficaces de las reacciones de refagenc

Reaccion o
TAl(n,y)*°Al 0.231+0.003 b
*Ni(n,p)*°Co 113 +7 mb

Tabla 5.9: Valores de constantes empleadas en los célculos

Radionucleidg Ty, E, [
(keV) (%)
28N\ (2,246 +0,002) m 1778,9 100
**Co (70,82 +0,03) d 810,8 99,44 + 0,02

El resultado de las determinaciones, promedio de cincocioeel$s independientes, fue
(1,652+ 0,071) mh cercano a los valores publicados. Los trabajos desestion de la Tesis
fueronpresentados en un congreso nacid@hen, Furnari et. al., 1993].

Cuando esta seccion eficaz se utiliz6 en el célculo adeohcentracion de fésforo
determinada en dos materiales de referencia (seccion l&s2)esultados de tales analisis
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mostraron muy buen acuerdo con los valores certificddagje confirma la exactitud de su
valor (ver tabla 5.7).

%
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5.4. Nuevo método para la determinacion de los factordsy «
5.4.1. Desarrollo tedrico

Esta parte de la Tesis, ya adelantada en la seccidh&desarrollada como resultado de la
experiencia acumulada en la determinacién experimeniakdearametro$y « en el reactor
RA-6 del Centro Atomico Bariloche, que generé ademasabajy presentado en un taller
regional y en un congreso internacional [Cohen, Fuetaral., 1995 y 1996b], a raiz de una
colaboracion con investigadores del reactor RP-10, dak&€&luclear “Oscar Mir6 Quesada
de la Guerra (Racso)” ex Huarangal, del Instituto Perdar®nergia Nuclear.

Tal como se present6, este método viene a simplificdiversidad de métodos encontrados
en la literatura, alcanzando valores de exactitud y gipecsimilares a las de estos. Surge
entonces un método para la determinacién simultandayde basado en la irradiacion de
pares de monitores (0 monitores bi-isotdpicos), stesidad de irradiar bajo cadmio. El
fundamento es el siguiente:

Utilizando las ecuaciones 3.34 y 3.35,

CS CS
K pz Qo,l(a)_ﬁQo,z(a)
f(a) = 2222 c C(:M. : (ver ec. 3.35)

sp,l
k0’1.81 ko,z £,

con

Q,-0429 0429

Q)= (E)  (2a+ 1)055°

(ver ec. 3.34)

y contando con los valores experimentales de relexialee flujosQy y los conteos
especificosC.sp de dos monitores 1 y 2, es posible asignar diferentesegahuméricos al
factor «, y graficar asi una curva dgx) en funcion dex. Acto seguido se realiza otra curva
equivalente con un par de monitores 3y 4.

Resulta evidente que la ecuacién 3.35 tiene una soluciéa deit y a, que corresponde
en este caso a la interseccion de ambas curvagrailasi a la determinacion simultanea de
ambos factores.

Las ventajas comparativas de este método pueden res@mirgee no es necesaria la
irradiacion de monitores bajo cadmio, evitando asi proaéaé operativos vinculados a este tipo
de irradiaciones y la depresion de flujo producida por estaesito en las vecindades de la
capsula de irradiacion. Ademas, por tratarse de un mépddico, permite la observacion
directa de las pendientes de las curvas involucradascgnsecuencia, la eleccion de los pares
de monitores mas adecuados.

Al utilizar mas de dos pares de monitores, se deberia pradwcuce en el mismo punto,
mejorando la exactitud de los resultados. En rigor, y mdman cuenta las incertidumbres
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experimentales, se genera una zona de cruces que definamlod de confianza para los
valores obtenidos.

El método combina sencillez, rapidez y elegancia coouadias exactitud y precision de los
parametro$ y o obtenidos, similares como se menciond, a las de otétodos.

5.4.2. Irradiaciones y resultados

Experimentalmente se ha demostrado el método en ¢breRd-6, del Centro Atdmico
Bariloche y en el reactor RP-10, del Centro NucleasBadel Peru.

En las experiencias realizadas en el RA-6, hemadiada monitores de Au, Sc y Zr para
una experiencia, y luego Au, Sc, Sn, Mo y Ge para otgereéncia, obteniendo los
radiois6topos cuyos datos principales se consignantehld5.10.

Para ambas experiencias en el RA-6 se han irradiado mequespecimenes de los
monitores mencionados de masas comprendidas entrerty b la posicion D8 (termalizada)
del reactor, por tiempos de 2 a 10 min, midiendo luego dufaat@ hs. cadenuestra en el
detector mencionado en la seccion 4.3.4.

Para los célculos, se han elegido los pares convesidetananera tal de maximizar la
diferencia de la relacio®, respecto del factat, buscando obtener los dos parametros con la
mejor exactitud y precision. Como se observa enlia ta.10, los pares elegidos poseen
diferencia significativas entre s@g's.

Tabla 5.10: Datos de los monitores empleados en el reactor RA-6

Elemento | Reaccion nuclear T, del Qo
producto

Au YAu(ny)*®Au | 2,69517d 15,71
Sc “sc(ny)*®sc | 83,82d 0,43
M7r(ny)>°Zr 64,02 d 5,05

“ %zr(ny)?"zr 16,90 h 248
12250(ny)*#"Sn | 40,06 m 5,41

S Sn(ny)'*™Sn | 9,52 m 60,1
BMo(ny)*®Mo | 65,94 h 53,1
Mo Mo(ny) Mo | 14,61 m 18,84
“Ge(ny)°Ge | 82,78 m 1,68

ce "®Ge(ny)’’"Ge | 11,30h 13,8
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En la figura 5.11 se muestran los resultados obtenidos reaatbr RA-6 con el preciso
cruce entre tres de las cuatro curvas graficadas, condisptes a los paré¥Au-*°Sc; *°Sc-
%Zr y ***Au-*"Zr. Dicho cruce establece los valores @e30,7 + 0,2y a = 0,0523 + 0,0005
Las incertidumbres consignadas surgen de los errores denddgiones. La curva
correspondiente al paiZr-°"Zr resulté desplazada y decidimos descartarla.

Figura 5.11: Gréfico def(a) vs. a para 4 pares de isétopos de Au, Zry Sc, en el reactor
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En la segunda experiencia, ademas de emplear otros mgnitomo el Sn y el Mo, se
incorporé germanio como un nuevo monitor, para probarsdadades de nuestro material de
estudio en esta aplicacion. Los resultados se muesttarfigura 5.12
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Figura 5.12: Gréfico def(a) vs.a para 4 pares de isétopos de Au, Sc, Mo, Sny Ge en el
reactor RA-6
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En este caso también se produce un cruce preciso ex#tr@etias cuatro curvas graficadas,
constituidas por los pareSGe-'Ge; **"Sn +2°"Sn y'*®Au-*°Sc, estableciendo los valores de
f =40,5 + 0,3 ya = 0,040 + 0,005luego de realizar los calculos correspondientes. Se
descarté la curva del parMo-"""Mo.

Un andlisis mas refinado del tratamiento de datos paakhair a todos los pares de
monitores sin descartar ninguna curva, realizando panpéjeun promedio ponderado
asignando mas peso a los cruces multiples.

En el caso de Perq, los investigadores Montoya, Tgrkdsndoza irradiaron monitores de
In, Mn, Zr y Na (NaSQy), cuyos datos se consignan en la tabla 5.11, con masaspos
similares a los de las experiencias del RA-6. Se aigis pares'®™in-"°Mn, *°zr-*'zr y
198AU-24N8..
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Tabla 5.11: Datos de los monitores empleados en el reactor RP-10

Elemento | Reaccién nuclear T, del Qo
producto
In BInny)**™in | 54,29 m 16,8
Mn >Mn(n,y)*°Mn 2,58 h 1,053
M7r(ny)>Zr 64,02 d 5,05
“ %Zr(ny)*"Zr 16,90 h 248
Na “Na(ny)*Na | 14,96 h 0,59

La figura 5.13 muestra los gréaficos obtenidos en las exus realizadas en el reactor
nuclear RP-10. Es interesante observar que la pendiefdecdeva def(o) para el par°zr-
9Zr es mucho mayor que para el pafin->°Mn, es decir, para el primer pdi(a) es
fuertemente dependiente del valor dey para el segundo, el mismo factor resulta casi
independiente de.

Figura 5.13: Gréficos def(a ) vs. a para tres pares de monitores, reactor RP-10, Peru
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Con el cruce entre las curvas Zr-Zr e In-Mn se obtievalores dé = 69 y o = -0.02. El
cruce de las curvas Zr-Zr y Au-Na da valores de65 ya = -0.013. Finalmente el cruce entre
las curvas Au-Na e In-Mn es muy inseguro, por la pequefeeddia relativa de sus
pendientes, y se decidi6 descartar. Utilizando los wlpremedio de estas cantidades se

124



5. Aplicaciones analiticas del germanio y de sus constantdsares

adoptaron los valores de= 67+ 2 y ¢ = - 0,016+ 0,004.Las incertidumbres de tales valores
son totalmente aceptables para el caso del analisacpeacion segun el método degl

5.4.3. Conclusiones

Las bondades del método se evidencian cuando se eligerdparemitores que muestren
comportamientos bien diferentes en cuanto a la depead#®fi) vs. «, por cuanto el o los
cruces resultan bien definidos, con baja incertidumbfi. las pendientes son similares,
pequefias desviaciones pueden desplazar fuertemente el punioejeeamo en el caso de los
pares Zr/Zry Sc/Zr de la figura 5.11.

Respecto de esto ultimo, y puesto que el germanio mostrduerta dependencia de
respecto dex, si se combina con otros monitores de menor depemgdasizonas de cruce
estaran bien definidas, con baja incertidumbre. Em smsttido, los pardsGe-'Ge y'*°Au-

%Zr poseen las mayores pendientesf@e. Esto, sumado a que el par de is6topos esté
presente obviamente en un solo material a irradiarstitoye al germanio en un excelente
material para esta aplicacion.

Utilizando monitores con masas conocidas con buenactitexh y detectores
cuidadosamente calibrados en eficiencia, la diferenteiosle los puntos de cruce podria
reflejar inconsistencias sistematicas entre losrealde las constantes nucleares de los is6topos
utilizados, por ejemplo, en el caso del Pato/**‘Mo.

Finalmente, es de destacar que la metodologia de empleaseationes entre
representaciones gréficas fle) vs. a ya fue adoptada por otros investigadores que citan
nuestro trabajo [Koster-Ammerlaan et al., 2008], modivano solamente su practicidad y
elegancia, sino su precision. En este caso, los aubareprobado otra manera de tratar los
datos del cruce, a través del procesamiento del areasirgpta entre las lineas en esa zona.

%

125



5. Aplicaciones analiticas del germanio y de sus constantdsares

126



6. Evaluacion y manejo de datos nucleares

Tercera parte
Datos Nucleares

6. Evaluacion y manejo de datos nucleares

6.1. Consideraciones generales sobre los datos de tabla

Como ya se adelanté en la introduccién general de Is, T®s ha cuidado una serie de
detalles acerca de los datos de tabla empleados, puestoogliddd de estos influye en forma
directa y sustantiva en la calidad de los resultados destorna crucial especialmente cuando
estos resultados contribuyen a la generacion de nueasdkatabla.

Es bien sabido que los buenos investigadores dedican uregfterzo en extremar los
cuidados en las condiciones experimentales de sus pracfimpueden desembocar incluso
en una detallada validacién de la metodologia. Todo egbica costos y tiempos, por
ejemplo, verificacion de la calibracion de los equipos ndedicion; verificacion de la
trazabilidad de los patrones de medida empleados; conttalldenedad y estabilidad de la
temperatura ambiente durante ciertas determinaciones lesrmpesadas; repeticion de lecturas
o de procedimientos completos en algunas mediciones; osnghey linealidad, exactitud,
precision, repetitividad y fortaleza de los procedimientesision de las transcripciones de
datos y de los célculos; incluso verificacion de laexta conexion y descarga a tierra de los
instrumentos de medicion, etcétera.

Acto seguido efectlia los calculos correspondientes, pacaidb casi indefectiblemente
emplea algun dato extraido de una tabla. Es obvio quesdtado final estara afectado al
menos por la incertidumbre del o los datos de tablainVaision de tiempo en extremar los
cuidados experimentales, realizada con la Unica intemgdrbtener resultados mas exactos y
precisos, se puede malgastar totalmente si los dat@sdedrde tablas no poseen una calidad
acorde con aquellas condiciones experimentales que éfficieise empefié en alcanzar, es
decir, pueden poseer una incertidumbre mal evaluada o, Isq@®E no ser exactos.

En reconocida literatura cientifica se han detectadasiados errores, malas evaluaciones
0, por lo menos, datos con insuficiente calidad en cuastoconsistencia, la metodologia de
su determinacion o la expresion de su incertidumbre, aeéfos conocidos casos de
discrepancias que hacen dudoso sino invalido el empleo desdialores.

En esta Tesis y en los trabajos publicados que han sulgidlta se ha pretendido cuidar en
forma extrema la obtencién, evaluacion y finalmezitempleo de los datos de tabla, a fin de
garantizar la calidad y la trazabilidad de los resultaggsor ende salvaguardar el trabajo
mismo realizado.

Consideramos este capitulo parte fundamental de estayTesiwo tal, hemos publicado y
presentado en congresos varios trabajos relacionadosste tema, tendientes a advertir al
usuario de datos de tablas y ofrecer criterios adecuadmfagaublicacion de nuevos datos, su
evaluacion y compilacion posterior [Cohen y Furnari, 199885; 1999; Cohen, Fornaciari
lljadica y Furnari, 2010; Furnari y Cohen, 1994c; 1995a; 1995b; 1998 ¥.2005

127



6. Evaluacion y manejo de datos nucleares

En este contexto, hemos desarrollado, propuesto y publiczaserie de reglas para un
considerado correcto manejo de los datos de tablasdem o las etapas de determinacion,
evaluacién, publicacion, compilacién y renormalizaci@®e han considerado varios aspectos
primordiales que apuntan a ugestion de la calidad de los datde excelencia. Asi, existen
indicadores clasicos, como la exactitud y precisiérodedhtos individuales y la consistencia
de las bases de datos, y ademas se han desarrollado coeeestos como la trazabilidad de
los datos de tablas, mostrando la repercusion que estrsalles han tenido en la comunidad
cientifica.

6.2. Analisis de seleccion de datos nucleares
6.2.1. Introduccion

Someramente, el principio de los métodos paramétricosarddisis por activacion
(incluyendo al ya establecido método dglde basa en la relacion primaria entre la velocidad
de conteo de un radionucleido vinculado al analito, produciddrnadiacién y la del nucleido
(en general diferente) que actla como comparador; esstagece a través de parametros
experimentales y otras constantes usualmente no deelasi por el analista.

A los fines de las determinaciones multielementakesazonable esperar que la eleccion del
valor de las constantes provenga de tablas especffitcesto que la busqueda y la evaluacion
de los datos originales, ademas de ser una labor tedasapjicada, no deberia ser parte de
las tareas del analista.

Se ha visto precisamente en esta Tesis que cuandmitzaténalitica se realiza empleando
reactores nucleares, son parametros experimentalggeogos de irradiacion, medicion y
decaimiento, la propia velocidad de conteo, la eficiedeladetector y los flujos térmico y
epitérmico del reactor (derivados a su vez de medicioregcylos en los que se emplean
constantes de tablas). El andlisis completo debedliairite determinacion de la componente
rapida del espectro neutrénico. Son datos de tablas eldpede semidesintegracion del
radionucleido y la energia efectiva de resonancia. Degrahalidel método utilizado, lo son
también la masa atomica relativa del elemento yblandancia isotdpica del precursor, las
secciones eficaces e integrales de resonanciatdasiagiades de las radiaciones medidas o bien
el k y la relacion integral de resonancia / seccion fi§& agregan factores de correccién, en
general de menor importancia en el célculo final. fdEma comuin a todos los métodos,
cuando existen interferencias o determinaciones paciceges umbral, es necesario conocer
las correspondientes secciones eficaces promediadaswsobspectro de fision.

Esta seccion, cuyo contenido ha sido presentado en wgresony también publicado
[Cohen y Furnari, 1995a y 1999], tiene por objeto resefiticacnente los problemas
involucrados en la selecciébn de constantes nuclearas spaaplicacion en el analisis por
activacion paramétrico, y proponer vias posibles parsoficion. La presentacion de los
ejemplos que seran discutidos obedece en forma exclusilea reecesidad de ilustrar
adecuadamente tales dificultades, y advertir al usuaricaader ellas. No constituye, en ese
sentido, intento alguno de desacreditar la labor de mivestigadores.
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6.2.2. Compilaciones de datos nucleares

En forma estricta, tanto las masas atémicas ratitomo las abundancias isotépicas son
datos atémicos asociados a las constantes verdadesanuetgares. Al respecto, las tablas
disponibles no presentan mayores discrepancias o istEmEas puesto que reciben un
tratamiento unificado por IUPAC (véase, por ejemplo,AGP1991 y 1994)y son aceptadas
por consenso internacionalmente. No obstante, puextenulbrse algunas objeciones en
relacion con los criterios adoptados para el tratamielg los datos experimentales de
abundancias isotépicas y en consecuencia de sus vaomreandados y sus incertidumbres
[Furnariy Cohen, 1995b].

El conocimiento del valor de algunas constantes nuclgarede considerarse en excelente
estado. Tales son los casos, en forma general, getaslos de semidesintegracion de los
radionucleidos y de las intensidades de emision de rayoga¥hma. Las energias efectivas de
resonancia, calculadas a través de los pardmetrosterésticos, se pueden considerar
aceptablemente determinadas a los fines practicos.

Por su lado, desde la propuesta del métoddkgledl grupo de De Corte ha trabajado
intensamente en la determinacion de esta constani@aatgr para la gran mayoria de los
elementos de interés analitico, y se han generads dasdatos de ella [De Corte, 2001a;
Kolotov y De Corte, 2003 y 2004]

Contindan todavia apareciendo incertidumbres relativangrstndes para los valores de
algunas secciones eficaces de importancia analitieatnas que en relacion a las integrales de

resonancia y, en menor medida, para los cocighte®l estado de las compilaciones refleja
mucha dispersion en los datos.

6.2.3. Tipos de tablas

La literatura cientifica abunda en compilaciones dondi® teal modo de presentacion como
el tratamiento de los datos asume diferentes formas clasificacion muy esquematica de los
tipos de tablas existentes se resumiria en:

Recopilaciones simplesse consignan solamente valores originales.

Tablas con intervencion del compilador se realizan evaluaciones, renormalizaciones
(actualizaciones de datos experimentales previos), prosjadilores recomendados.

Tablas derivadas de tablascontienen datos extraidos de tablas previas y evewotd
otros datos originales.

Mezclas de datos se consignan en la tabulacion datos experimentales gum valores
calculados, estimaciones y valores recomendados protesige otras tablas.

Se observan ademas combinaciones entre todos estss ca

La impresion errénea de que un dato adquiere categoria dstionable por el sélo hecho
de figurar en una tabla, conduce muchas veces a su aceptewédiata por el usuario, sin
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mayores consideraciones. El analisis mas profundo dedddemas que los diferentes tipos de
tablas pueden representar lleva a las siguientes ohseesic

Las recopilaciones simplesaunque aparecen como un método aséptico, dejan librado al
usuario, sin informacién orientadora, la eleccion @ébivde trabajo. Podria caerse en este
caso, en la tentacion de suponer como “mejores valarkess Ultimos publicados o a lo que
consignen menor incertidumbre. Ambas précticas, cener mas adelante, llevan a errores
muchas veces significativos.

Las tablas con intervencién del compiladceflejan una actitud mas comprometida, que
puede resultar de mayor utilidad para el usuario. Frecuerteesepresentan problemas que
radican en la eleccién de criterios inadecuados (o &itéade explicitacion de los mismos)
para evaluacién, aceptacion o rechazo de datos, reigacié@h y recomendacion.

Las tablas de tablasson quizas el caso mas aberrante. Se mezclan itesos; si
existieran, empleados por el compilador actual y losriants. Adicionalmente, se pierde la
historia de los datos y las referencias de las fuemigimales. En consecuencia, el usuario no
podria juzgar criticamente la confiabilidad de los valofescidos.

Finalmente, lasmezclas de datogn las tablas, al referir a valores no directamente
comparables, como los experimentales en relacién asitimados, calculados y mas aun a los
recomendados, conducen a confusiones en la elecciontdelatabajo.

6.2.4. ; Son verdaderamente evaluados los datos nucleares?

La presencia de un dato recomendado en tablas suponkzkci@a de una tarea previa de
evaluacion de valores originales. Sobre la base deupalsicion, el usuario extrae ese dato,
casi siempre sin posterior verificacion, para su empdgo la operacién analitica.
Frecuentemente, la existencia de datos discrepantaeblas teconocidas genera un estado de
inseguridad, sobre todo en los casos en los cualesdaios de partida, ni los mecanismos de
evaluacion, son comunicados al lector. A continuasérexponen ejemplos detallados:

De Corte y colaboradores [idem, 1971] hacen sus medicemestir de un trabajo de
andlisis por activacion empleando el método del triplapamador. Los comparadores usados
son'*"n (o = 9,45 bil, = 258 b);*°Co (o= 37 b;lo = 75 b);***Au (o= 98,8 b; I, = 1550 b).
Las relaciones de flujo medidas con los pares Co-Au,nCp-Au-In muestran diferencias
sistematicas en tres posiciones del reactor, donddlizanupromedios. Esto se aprecia con
claridad en la siguiente tabla:

Tabla 6.1.: Relaciones de flujo determinadas por De Corte et.g[1971)
Posicién Relacién de Relacion de Relacién de | Promedios
flujos flujos flujos
Co-Au Co-In Au - In
1 36,0 34,0 30,9 33,6
30,9 28,9 25,6 28,5
3 19,2 18,1 15,4 17,6
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En la publicaciéon no se efectian correcciones por désves del comportamientt/E
para el flujo epitérmico, que eventualmente podrian expéisarazones de los distintos valores
de la relacion flujo térmico / flujo epitérmico para toss juegos de monitores. Sin embargo
se determinan con este método las integrales de resmmmra®'Cr, *Fe, *"Eu, “*La,
%mzn, W, Mo y '*'"Sn. Para el’Fe. Los autores sostienen que no habia datos previos
en la literatura, lo cual es incorrecto, puesto que igi@xel valor de Brune y Jirlow [idem,
1963], citado y renormalizado en las conocidas tablagalkeidem, 1966]. No se consignan
errores para las constantes extraidas de tablasarlpgateterminadas en ese trabajo.

El grupo de Van der Linden [idem, 1972] determin6 experimeatdknuna variedad de
integrales de resonancia sobre la base de la deteidniragerimental de las relaciones de
cadmio, usando oro como estandar= 98,8 b;l, = 1551 b). No se consideran posibles
desviaciones del comportamient¢E del flujo epitérmico. La expresién de la incertidumbre
surge de las relaciones de cadmio y de las relaciones fefos térmico y epitérmico. Las
secciones eficaces se consideran exactas. No hayomes acerca de mediciones previas de la
integral de resonancia parie, ni siquiera del valor 0,66 b medido en el mismo labdcaun
afo antes [De Corte et al., 1971].

La tabla 6.2., en la siguiente pagina, cita un ejemplacaai una reaccibn muy empleada
en andlisis por activacion, donde valores experimentaléginales para la integral de
resonancia, junto con otros provenientes de compilesjoson consignados y discutidos en
esta Tesis. Se muestra aqui una serie de fallas meg@dsi@si como en la presentacion y
tratamiento de datos. Brune y Jirlow publican el prinsdorvexperimental para la integral de
resonancia reducida de la reaccitire(ny)>°Fe, es decir, sin incluir la partév. El método se
basa en la medicion de las relaciones de cadmio, erdpleam® como estandar. No hay
menciones acerca de las posibles desviaciones del camg@ntol/E para el flujo epitérmico.

El valor de la seccion eficaz de la misma reaccidresponde a un valor antiguo, modificado
en recopilaciones posteriores.
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Tabla 6.2.: Datos experimentales para la integral de resonancia di reaccion
*Fe(ny)>°Fe (expresados en barns)

Autor Valor publicado Seccion eficaz *
Brune y Jirlow, 1963 0,58+ 0,16 ** 0,98+ 0,10
De Corte et al., 1971 0,66 1,2
Steinnes, 1972 1,27 £ 0,07 1,23+ 0,05
Van der Linden et al., 1972 1,7 +£0,1 1,2
Alian et al., 1973 1,17
Sage y Furr, 1976 5,06 + 5,06 no informada
Ahmad et al., 1983 | /o =1,000+ 0,070
Simonits et al., 1989 1,28 + 0,05 1,3+ 0,05 ***

*  Datos de tablas, seleccionados por cada autor cuamsé&t@llo experimental consistio en
la determinacion dEo.

** Valor de la integral de resonancia reducida, sin conaid partel/vy con una energia
de corte de cadmio igual a 0,6 eV. El célculo, a partir dedaidén eficaz consignada y
para una energia de corte de cadmio de 0,5 eV, resultaria Q,28.

*** Valor experimental, determinado por los autores ddddja de referencia.

Tabla 6.3.: Datos extraidos de tablas para la integral de resonaadile la reaccion
*Fe(ny)>Fe (expresados en barns)

Autor Integral de Seccion eficaz
resonancia
Drake, 1966 1,15
Albinsson, 1974 1,2 1,14+ 0,05 *
Mughabghab et al., 1981 1,7+£0,1 1,28+ 0,05
Gryntakis et al., 1987 1,4 +£0,1 1,28+ 0,05

*  Corresponden a los datos de R. Sher, publicados en laap&gie la misma referencia,
gue Albinsson usa para renormalizar en algunos casos.

Steinnes [idem, 1972] determina las integrales de resiand@ una serie de nucleidos por
comparacion de sus relaciones de cadmio con la de dizgddicomo estandaro(E 98,8 b;
lo = 1550 b). Considera que no hay desviaciones apreciablesrdpbrtamientd/E para el
flujo epitérmico, puesto que su valor experimental para nlegial de resonancia
correspondiente a la reaccion de captura soie es muy cercano a los valores antes
determinados por varios otros autores. Compara su valarlpaeaccion sobréFe con el
consignado en la tabla de Drake (1966).

Alian y colaboradores [idem, 1973] efecttan la mediciotadeccion eficaz y la integral de
resonancia para la formacion d8Fe como parte de un trabajo de andlisis por activacion
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usando el método del monoestandar. Las integrales deanegonse determinan por
irradiacion bajo cadmio del elemento y un estandar deltcoth, = 75,0 b). No se efectlan
correcciones por eventuales desviaciones de la fbfipara el flujo epitérmico. El valor 1,17
para la integral de resonancia de la react®e(ny)*°Fe, consignado sin incertidumbre, no es
comparado con valores previos, que tampoco se mencionan.

Sage y Furr [idem, 1976] comunican los resultados de unadsemiediciones de integrales
de resonancia por comparacion de relaciones de cadmioye@omo estandar. Estos autores
sostienen que no existian determinaciones previas delas: articulo referidas®ari, *°Cr,
Fe, 19%Cd, *cd, HM°Cd, '%Sn, **'Ta (para la formacion d&*™Ta). Con las excepciones de
%cd y ®'Ta, todas las demas se encontraban por entonces, atrdee fuentes, en el
Handbook of Nuclear Activation Cross-Sections, editado @oOIEA (compilacion de
Albinsson, 1974). El valor 5,06 5,06 es transcripcion fiel del articulo original. Difizdnte
puedan hacerse comentarios diferentes a la necesidad ddaemu@da presentacion y revision
de un articulo por los autores del trabajo y la respditsabdel posterior referato y el control
editorial de la publicacion correspondiente.

El valor de Ahmad y colaboradores [idem, 1983] surge dedlaasion previa de los datos
hasta alli publicados, para un conjunto que incluye 20 resioucleares, entre las que se
encuentra la de captura soBffee. Sobre la base de los datos experimentales deladtiyiara
el conjunto de los nucleidos producidos, se determinan pa@sndel reactor y datos de
salida de los cocientéss.

El dato de la tabla de Drake [[dem, 1966] surge de considevaloe original de Brune y
Jirlow [Idem, 1963] para la integral reducida de la reac@dl, que se le suma la patte,
renormalizando el valor de la integral de resonanciameltomado como estandar.

Albinsson [idem, 1974] recomienda el valor citado, comsign en sus referencias valores
experimentales junto con otro de tablas. En un casal@ aparece renormalizado, mientras
que en otros se reproduce el valor original. No hay aitar acerca de la elaboracion del
valor recomendado.

Mughabghab y colaboradores [i[dem,1981] recomiendan unsialaportar mayores datos
acerca de su eleccion. Se puede observar que numéricaingate coincide con el del grupo
de Van Der Linden [idem, 1972], que consideran para la secefitaz 1,2 b, sin
incertidumbre. Si efectivamente hubiera sido elegido abrvde Van Der Linden y
colaboradores, habria inconsistencia en el paidseeficaz - integral de resonancia, ademas
de la no inclusién como error sistematico de la imhentbre que afecta a la seccién eficaz.

Gryntakis y colaboradores [idem, 1987] expresan en ladntcon de su tabla que los
valores recomendados surgen de efectuar, en la mayol@s dasos, el promedio de los
valores experimentales, o bien de elegir una mediciplesi cuando hay pocos datos y
discrepantes. Es dificil efectuar conjeturas sobre ragoen que surge el valor 1440,4,
recomendado por los autores. Todos los valores expealeenirevios estan citados como
referencia en las tablas, pero se podria suponer que digumtescartado o eventualmente
renormalizado. No hay aclaraciones a ese respecto.

Se pueden extraer algunas conclusiones preliminares detddoamente expuesto: en
primer lugar, la directa vinculacion entre las deternimes de estas constantes nucleares y la
necesidad analitica es tal que dos de los trabajodfdratan, en forma general, del analisis
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por activacion empleando un método paramétrico. En delazilos valores, es necesario
observar que la calidad del dato informado (integral denaemia) queda seriamente
deteriorada cuando en la determinacion original el autocamsigna el dato de tablas que
emplea como base para el célculo (la seccion eficdzgrolo considera sin incertidumbre.
Mientras que en el primer caso no es posible siquieeatant la renormalizacién del valor

original, en el segundo se genera la impresion engafioseordar con un dato cuya

incertidumbre es menor que la real. Se sostiene que yhonddiciones previas en muchos
casos donde ellas son facilmente accesibles, enraadoala posibilidad de emitir juicios de
situacion por comparacion con lo anteriormente dedadml| En algunas tabulaciones se
reproducen incorrectamente, en ocasiones, los vatoigisales. Adicionalmente, el usuario
no puede acceder a los criterios, si los hay, paraetxiéh del valor recomendado, las
eventuales renormalizaciones o el descarte de datadarforma de calculo de la expresion
final de la incertidumbre asociada.

El grupo de De Corte [De Corte et al., 1989] ha efectuadsstudio acerca de mediciones
por ellos realizadas y de datos extraidos de tablas (&&gantores, evaluados criticamente)
de relaciones integral de resonancia / seccion gfiaee 107 reacciones de captura de interés
en andlisis por activacion, entre las que se encuéfffefny)>°Fe. Para esta reaccion se citan
los valores consignados en cuatro tabulaciones y sigts experimentales, muchos de ellos
(si no todos) incluidos en esas tablas. El valor ex@grial citado como propio del trabajo
(0,975+ 0,010), que es reiteracion de aquél del cual se deriva gaahtde resonancia en el
articulo de los mismos autores [Simonits et al., 198%]emcuentra entre los mas bajos,
aunque sin diferencias demasiado grandes con el restoe dsstel adoptado como
recomendado, con la consideracién de que su determinaeigedlizada en dos laboratorios
diferentes y en distintas condiciones. Mas allad del indadadecho de que los autores
demuestran haber realizado esa determinacion en fowgacuidadosa, la exclusion de la
totalidad de los valores restantes pareciera un tabttvaaia y lo mismo podria decirse en
relacion a la seccion eficaz elegida para el calculodels6lo se consider6 el dato propio.
Tampoco en este caso existe una eleccion surgida de alnagén con fundamentos validos
para el usuario.

El ejemplo global discutido, con todas las observaciamésriores, no es aislado; por el
contrario, la mayor parte de las reacciones que seautifrecuentemente en andlisis por
activacion adolecen de problemas semejantes, dondedaaaldeseleccion resulta una tarea
harto engorrosa y su transferencia al compilador seabastante a un acto de fe.

6.2.5. Ejemplo de informacion conflictiva
La tabla 6.4. reproduce un fragmento de la compilacion det&kig (1979) acerca de

secciones eficaces promediadas sobre un espectro degia reacciones (r), Se muestra
aqui una buena parte de los vicios existentes en algumgsiadones.
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Tabla 6.4.: Datos para la seccion eficaz, promediada sobre un espe de fision, de
la reaccion31P(n,a)28Al (Gryntakis, 1979)

Autor, afo de Valor original Valor Tipo de dato
publicacion (mb) renormalizado

Hughes, 1953 1,43 2,29 medido
Saeland, 1954 0,75 1,44 medido
Roy, 1960 1,3 - evaluado
Nasyrov, 1968 1,4 - calculado
Calamand, 1974 1,1 - evaluado
Calamand, 1974 1,9+ 0,6 - recomendado

Ademas de la mezcla de datos experimentales con losraldipd, no es muy clara la
distincién entre evaluado y calculado. Al respecto, $pencion de los trabajos originales
permite comprobar que ambas categorias remiten a estiescel valor de la seccion eficaz
mediante una funcién representativa y un calculo numérico.

En relacion a los valores experimentales, cabe desfiae su conversion en nuevos valores
renormalizados es obra de Calamand [idem, 1974] y no dapileolor. EIl Gltimo valor,
recomendado también por Calamand en su tabla, es elgicodeeesos datos experimentales
normalizados. Su inclusion como dato independiente embm tde Gryntakis, lleva por
consiguiente a confusiones.

6.2.6. Distorsion de la informacién

Es interesante observar la evolucion de algunos dapesieentales (que en el caso que
serd comentado es ausencia de evolucién) cuando sodomlaacompilaciones. Un ejemplo
de esta situacion se indica en la tabla 6.5.

Steinnes [idem, 1972] obtiene el valor de la integral elomancia para la reaccion
**Ca(ny)*’Ca sobre la base de la determinacion experimental agénte integral de
resonancia / seccién eficaz a través de la relat#oadmio. Considerando para la secciéon
eficaz el valor (0,25 0,10) b, extraido por el autor de las tablas de Goldmafaparadores
[Goldman et al., 1968], el dato de la integral de resoagmeblicado es (0,32 0,12) b.
Recopilaciones posteriores [Sher, 1974; Mughabghab et al.] é®8dideran nuevos valores,
muy diferentes, para la seccion eficaz. Curiosamengginya pesar de que en sus tablas de
integrales de resonancia [Albinsson, 1974; Gryntakism, K983 y Gryntakis et al., 1987]
toman como base para las secciones eficaces aUdtit@ss compilaciones, el valor de la
integral de resonancia sigue sin modificaciones parialdacreaccion, tornando inconsistente
al conjunto.
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Tabla 6.5.: Datos acerca de la integral de resonancia de la reaccl68a(n,y)*'Ca:
valor original y su tratamiento en diferentes compilaciones

Autor Seccion eficaz Integral de

resonancia

Steinnes , 1972 0,25+ 0,10 * 0,32+ 0,12
IAEA TRS No. 156, 1974 0,7+ 0,2 ** 0,32+ 0,12 **

Mughabghab et al.., 1981 0,74+ 0,07 0,96+ 0,10

Gryntakis y Kim., 1983 0,7£0,2 0,32+ 0,12

Gryntakis et al., 1987 0,74+ 0,07 0,32+ 0,12

(La magnitud determinada experimentalmente por Steinnelcesiente )

*  Dato extraido por Steinnes de la tabla de Goldneniaporadores [idem, 1968]

** Datos provenientes de las compilaciones de Sher mgdbn, citadas en las referencias.
El valor de Mughabghab y colaboradores [idem, 1981] parstdaral de resonancia, que

no proviene de una determinacion experimental y del coasenindica la procedencia,

pareceria ser el resultado de una renormalizacion.

Obsérvese que, si en este caso se aceptara el crikesionejores datos son los ultimos
publicados”, el usuario cometeria un error (cociente distorsionado), del cual no es
responsable el autor del dato original.

6.2.7. Los criterios de los compiladores

A menos que en una tabla se vuelquen los datos originales datores, sin ninguna otra
consideracion o intervencion, acceder a su informaiigme analogias con el mecanismo de
una traduccion, donde el usuario tendra una vision del paloitivo a través de la propia
Optica del compilador. Desde este punto de vista, la tedeaismo implica consecuentemente
una responsabilidad en la seleccion de los contenidossaars (material que ilustra
adicionalmente el trabajo del experimentador originad),la evaluacion, en las eventuales
renormalizaciones y en el valor finalmente recomdad&sta labor deberia estar acompafnada
de la explicitacién de los criterios aplicados para ecadade estas operaciones, con el obvio
requerimiento de que ellos sean objetivos y adecuados.

Es interesante observar que, en el estado actual depragilaciones de log, y las
constantes asociadas, la posibilidad de que exista algludeipi@storsion entre la generacion
del dato original y su posterior tratamiento en tablasapirece, debido a que en este
particular caso se trata de tabulaciones efectuadas panidmos experimentadores. Este
factor, que elimina un riesgo potencial, da origen en wambtro tipo de problemas, puesto
gue en aquellos datos donde existen determinaciones pref@gagjadas por otros autores,
tiende a aparecer un sesgo preferencial hacia la elateitds valores propios.

Se han comentado ya algunos ejemplos donde los crigmipleados por el autor de una
tabla no resultan suficientemente claros para fac#tacomprension del usuario. Existen
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también otros ejemplos donde la enunciacion de talesrios resulta de dificil aceptacion,
plantedndose el interrogante acerca de si se trata id®des ecuanimes o juicios certeros. Se
transcribiran a continuacion, en forma textual y @meando el idioma original de su
publicacion, algunos comentarios extraidos de las explites de utilizaciéon de tablas
conocidas:

“The following table of thermal cross-sections is based primarily @enmtecompilations by
N. Holden and D. T. Goldman et al.

... In_ many cases, Holden’s values differ somewhat from those din@olet al., partly

because of the inclusion of later data, and partly because of different judigeaseto best
values of the mean and error spread of several measurements. As a geleerahen later

data made the values of Goldman et al. obsolete, Holden’s values wareympa¢er weight;

when differences between the two sets were due to different ensduat the same data,
those of Goldman et al. were used for the most part. This simf@gtsethe present author’s
greater familiarity with the latter.” (Sher, 1974).

“... Hughes’ old data set could not be ignored since some of his measuseare still
unique or among the few. It was then necessary to perform an empinocahaization. This
was done by comparing Hughes’ values with well established ones whenevéieposs
Hughes' data were found to be consistently too low by an average factor of 1.6”

“... The calculation was performed whenever it was possible to chegseamong
experimental or evaluated data. When no other data are available, Nasyrowsatedl data
become our recommended values with an arbitrary relative error of 30%.”

“Value calculated from an empirical formula valid f8< Z <42. This value becomes our
recommended value for which we estimate a 30% relative error.”

Las dos citas anteriores corresponden a criterios attuptaor Calamand [idem, 1974]
para renormalizar antiguos valores de secciones deicceeacciones umbral. El primero de
ellos es tal vez el mas discutible, puesto que refieme \alor empirico promedio el factor de
correccion de todo un juego de valores.

No es nuestro propésito insistir en la reproduccion des e esta naturaleza, si bien es
oportuno destacar la sorprendente frecuencia de aparicicestde casos, en obras que
deberian distinguirse por su claridad y rigor cientifico.

6.2.8. Compilaciones, evaluaciones y renormalizaciones: realidadessperanzas

Una descripcion de los problemas antes comentados ynaetdalologia propuesta en esta
Tesis de un procedimiento correcto se presentan en fesqmamatica en las figuras 6.1. y
6.2. Se supondra para ello la existencia de cuatro vadoqEsimentales de una magnitud
dada, que son recopilados y evaluados en mas de una otagidmera, reuniendo los datos
hasta alli dispersos; las otras, en funcibn de nuevass datperimentales y de datos de
referencia actualizados.
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Figura 6.1.: Errores que se cometen al renormalizar, evaluar @bular datos
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Figura 6.2.: Procedimientos correctos de renormalizacion, evscion y tabulacion
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Puede destacarse que, en el primer esquema, se distorsiahmaeera la informacion
por falta de rigurosidad de los recopiladores que pierden xddiddrabajos de los primitivos
autores. En cambio, en el segundo planteo, las expesamalizadas se preservan y ponderan
a través de correctas renormalizaciones y evaluagi@im un valor descartado se conserva
como dato histérico y eventualmente rescatable datwlo. Lamentablemente, y salvo en
algunos casos excepcionales como los trabajos descaptd8EA-TECDOC-619 [IAEA,
1991] o la Monographie-5 del BIPM [idem, 2011], esta segunda i§ituse encuentra mas en
el terreno de las utopias que en el de la existencia real

6.2.9. Fuentes de datos bibliograficos de secciones eficaces

Segln nuestro conocimiento, la compilacién de Calamatemji 1974] es la Gltima tabla
especificamente dedicada a recopilar y evaluar datos m¥maelacionados con la
determinacion de secciones eficaces de reaccionesdadymir neutrones, promediadas sobre
espectros de fisibn. La moderna base de datos EXFOR)IHE&, no realiza evaluaciones,
renormalizaciones ni recomendaciones.

A pesar de la indudable utilidad de las tablas de Calamand kefarencia inicial, cuando
es necesario adoptar un valor de una seccion eficaz geataghay que sefialar algunos de los
inconvenientes que pueden hacer desaconsejable el usesdeatares:

1) Muchos de los valores modernos para una variedad de ¢asoress han aparecido
en la literatura después de la publicacion de las tablasldenand

2) La renormalizacién sélo se basa en los valores dedeion eficaz de la reaccidon
estandar, dejando de lado otros posibles factores desisintia entre los valores
publicados

3) Tal como es expresado por el mismo Calamand, cuande exist un valor para
una seccioén eficaz, ese valor resulta el recomendaclosd® cuando es de dudosa
calidad. Por lo tanto, la asignacion de factores arfiis o empiricos de
renormalizacion para algunas secciones eficaces ddectdidad de estos valores y,
en consecuencia, la calidad de los valores recomendabiotados a partir de un
promedio ponderado de los datos individuales.

Mientras que el primero de estos hechos esta relaciamuadia necesidad de incluir a todos
los valores publicados en la evaluacion, los ultimoénestlacionados con la coherencia del
conjunto general de valores.

A raiz de lo desarrollado en esta Tesis respecto derasmalizaciones, debemos afirmar
gue la politica de "rescate" de valores a través dematipaciones sobre la base de criterios
no debidamente aclarados o justificados resulta sumamernjtelicial, puesto que constituye
una fuente de errores que no pueden ser controlados porré.usua

Hoy en dia, las bases de datos de secciones eficase®mgletas y accesibles son CINDA
y EXFOR.

CINDA (Computer Index of Neutron Data) contiene refei@s bibliogréficas de secciones
eficaces de reacciones inducidas por neutrones y otros datitrénicos, en relacion con las
mediciones, calculos, valoraciones y evaluaciones.
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EXFOR (Exchange Format - Experimental Nuclear Readilaia - IAEA) se dedica a
almacenar datos experimentales sobre reacciones inslymdaneutrones, particulas cargadas
y fotones. La caracteristca mas relevante de EXFO®ue se incluyen los datos pertinentes
gue permiten realizar una renormalizacién de las sexxieficaces, exceptuando los pesos
atomicos y las abundancias isotépicas, siempre que lageauhayan consignado esa
informacién. Por lo tanto, el usuario puede realizaecttirmente la renormalizacion sin
consultar las fuentes originales de los datos publicados.

6.2.10. Conclusiones

El estado actual de los conjuntos de datos existentegudklse presentaron algunos
ejemplos aislados, muestra una cierta desproteccionugiasEn los casos particularmente
conflictivos, se debe verificar la confiabilidad de lalores de tablas, investigando en las
fuentes bibliograficas originales los detalles de su geitar. Adicionalmente, la consistencia
de los datos que por su naturaleza estan asociados émnfagat, debe ser objeto de un
control especifico, esto es, comprobar que todos laweglestén basados en el mismo
conjunto de datos de referencia. La aplicacion de Insepios de trazabilidad propuestos en
esta Tesis y publicados [Furnari y Cohen, 1995 y 1998], bairfa a la solucién definitiva de
estas cuestiones.

Para la aplicacién de analisis por activacion paraceéti través de reaccionesyjn.el
empleo de lo¥k, brinda un grupo de datos aceptablemente consistentepostbge obtener
también otros conjuntos de consistencia equivalentdjame la seleccion cuidadosa de las
constantes nucleares independientes. En este segunddacagoresion de la incertidumbre
asociada al dato final, podria estar casi siempre silmaela. Si la determinacién de la
seccion eficaz se deriva de los otros parametrosngidizd de la radiacion, abundancia
isotépica, masa atémica relativa), la recomposicidfodedatos para el calculo de actividad
conduce a la doble consideracion de los errores sistesa@sociados. Por otra parte, y tal
como fue mencionado anteriormente, es probable quendastidumbres de lok, estén
subestimadas. Los inconvenientes en la seleccion de datleares se hacen particularmente
graves en el analisis por activacion con neutronegrapios, puesto que la mayoria de los
problemas presentados surgen de tablas de integrales dan@am® de cocientéss. Puesto
gue también existen dificultades asociadas a la enemgtvaf de corte de cadmio y a las
desviaciones del comportamienidE de la componente epitérmica en los reactores, la
aplicacién de los métodos paramétricos requeriria ercasteuna minuciosa consideracion de
los factores mencionados.

Mas alla de los criterios que adopte para la seleccidlosddatos nucleares, el usuario
debera, en todos los casos, verificar periodicamentepgiticas sobre la base de los
procedimientos recomendados de garantia de calidad, eemitefrecuentemente en ejercicios
de intercomparacion.

%
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6.3. Aplicacion del concepto de trazabilidad a los datesicleares

6.3.1. Introduccion

Tal como se expuso en 6.1., la generacion de un resultadérioniren la investigacion
cientifica implica, ademas de la utilizacion de evensudigtos experimentales, la de otros
provenientes de la bibliografia. Usualmente se empbema arribar a la expresion final,
constantes, parametros, factores de correccion, bemamientas de calculo.

Muy a menudo se observa, a través de la literaturajdgdo que el investigador dedica al
control de las variables experimentales, las condisiate trabajo, la calibracién y estabilidad
de sus instrumentos. En cambio, no somete a los msisomtroles los datos bibliogréaficos,
cuya calidad pareciera transferirse a las fuentes de aiblic Esta actitud de confianza
implica en ocasiones ignorar en ellos discrepanciagnsistencias, diferentes modos de
presentacion y hasta de expresién, que no es raro ecdastos factores se constituyen
frecuentemente en serias dificultades que afectan Iditedag la precision del resultado
obtenido por el investigador. Intentos para resolveecss parciales del problema global han
sido descriptos en varias publicaciones [Ahmad, 1983; Woddisngter, 1988; Rajput et al.,
1992; Kafala et al., 1994].

La calidad del resultado es reflejada, entre otros fastqor la calidad del valor de tablas.
Muchas veces, experimentos Unicos de impecable reélizacieden concluir en resultados
erréneos o invalidos, donde la falla del investigadgoreeujo solamente en la adopcién del
dato de tablas empleado. Por otra parte, y en el tedetta operacion rutinaria en el analisis
quimico, la confiabilidad del laboratorio se manifiestaavés de sus resultados.

Estas reflexiones adquieren maxima relevancia en & cil andlisis por activacion
paramétrico. A diferencia del andlisis por activacimparativo convencional, donde se
emplea un patrén que contiene todos los elementos aa@ados, el analisis paramétrico
emplea un nimero substancialmente menor de comparadorésg(mo, para el método
absoluto). Por contraste, esta metodologia trae aparkg necesidad de utilizar muchos mas
datos de tablas.

6.3.2. Requerimiento de datos nucleares en el andlisis potigacion neutrénica

La aplicacién de la modalidad de andlisis paramétricadenpl uso de datos nucleares en
las siguientes operaciones:

a) Mediciones de las diferentes componentes del flujagdmEod.

b) Determinacion de la curva de eficiencia del detector.

c) Calculo de concentraciones a partir de las actividawebdas de los analitos en la
muestra y los comparadores.

En relacion a este ultimo punto, cabe recordar que mételdo absoluto se relacionan las
actividades de los analitos en forma directa con suss@asavés de las constantes nucleares.

Como pasos comunes a cualquier método de analisis poacamiyvy que involucran la
utilizacién de algun tipo de dato de tablas, es necedagtuar correcciones por: tiempos de
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irradiacion y decaimientos (desde el fin de la irradmmgi@urante la medicion); configuracion
geométrica de muestras, comparadores 0 patrones; apaietaitaneutrénico; atenuacion de
la radiacién; efectos suma.

En relaciéon al célculo de concentraciones a partir afe dctividades medidas, los
requerimientos de datos nucleares son:

e Método paramétrico tradicional: masas atOmicas rektiabundancias isotdpicas,
intensidades de las radiaciones, secciones eficadegyales de resonancia. En el
método absoluto, se agrega el numero de Avogadro.

e Método del k constantesk cocientes integral de resonancia / seccién eficaz.

Es oportuno observar que la utilizacion dglno exime al analista de la necesidad de
conocer las constantes nucleares independientes que niporen, para efectuar las
correcciones generales antes mencionadas. Asi,groplej para los efectos suma, es preciso
emplear todas las intensidades de emision de fotones dedegias involucradas; el célculo de
factores de apantallamiento neutrénico, demanda la @plicade secciones eficaces,
parametros de resonancia, masas atomicas relatmasigancias isotdpicas.

Ademas, es necesario conocer los valores de los psritedsemidesintegracion para todas
las correcciones temporales, y de los factores de l@dmadn para calcular la atenuacion de
la radiacién emitida.

6.3.3. Implicancias de la calidad de los datos nucleares

Extendiendo los conceptos vertidos en la introducciépuséee afirmar que la calidad del
resultado analitico o experimental en general estdlaitia indefectiblemente a la calidad del
dato de tablas o, en términos opuestos, que la faltalidadcan los datos de tabla conduce
irremediablemente a la pérdida de calidad del resultadesé&rentido, es interesante advertir
gue el analista puede hasta cierto punto mejorar sus ametioexperimentales, pero no tiene
posibilidad de actuar sobre los valores de tablas.

Secuencialmente, la nocidn de calidad del dato bibli@gr&e asocia a los conceptos de:
consistencia, con respecto a un conjunto de valorsorehdos, previamente establecido; baja
incertidumbre; ausencia de dispersion significativa emtleres de la misma magnitud;
verificacion del valor aceptado o recomendado y de sttithambre.

Mas alld de su aplicacién de los conceptos citados, quiiviminente forman parte del
patrimonio de cada investigador en el juicio sobre lossdatie extrae de la bibliografia, seria
de notable utilidad poseer un sistema que permita mantgjoecdntrol estos factores.

En esta Tesis se plantean analogias entre los dattablde y el sistema de patrones
metroldgicos, que se ilustran en la figura 6.3. [Furn@olgen, 1995a y 1998]
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Figura 6.3.: Clasificacion de datos de tablas, por analogia con patrametrol6gicos

Patrones metrolégicos Datos de tablas

Primarios  (nacionales e internacionales) De primer orden (constantes

fundamentales)
Secundarios (referidos a los patrones De segundo ordendeterminaciones
primarios) absolutas y/o

referencias a datos de
primer orden)

De trabajo  (referidos a los patrones De tercer orden (determinaciones
secundarios) relativas; referencias a

datos de primero,

segundo o tercer orden)

De acuerdo a tales analogias, se puede establecer tfiacias de los datos, restringida
en este caso a los de activacion nuclear, segun elrgigdietalle:

Datos de primer orden:  constantes fundamental@siimero de Avogadro, constante de
Boltzman)

Datos de segundo orden: aquéllos determinables en forma absoluta y/o con utilizacién de
datos de primer orden; son en general no renormalizables
(periodos de semidesintegracién, masas atOmicas rsjativa
abundancias isotopicas, intensidades de emision).

Datos de tercer orden: aquéllos determinados en forma relativa, con utilizacién de
datos de primero y segundo orden; renormalizablescciones
eficaces, integrales de resonancia, cocientesdhstantesg

6.3.4. El sentido de la renormalizacion

Siguiendo las analogias ya planteadas entre datos nuglegaé®nes metroldgicos, debe
observarse como la esencia misma de la clasificat@éimterdependencia entre érdenes, tal
como ellos han sido establecidos. En el caso particidalos datos de tercer orden, la
definicibn contempla dos aspectos particulares mutuamelatdonados: la determinacion de
estas constantes empleando métodos relativos; su erardet valores susceptibles de
renormalizacion.

En forma muy somera, aunque con la aclaracion de quesrexistersos métodos de
determinacion, la dependencia de las constantes de dedegr es como sigue:

Secciones eficaces: el valor numérico surge de una metodologia de activaidouyo
calculo final intervienen las masas atomicas relativlas abundancias isotdpicas, las
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intensidades de las radiaciones medidas y eventualmeséed@n eficaz para una reaccion
estandar.

Integrales de resonancia: empleando el método de la relacion de cadmio, intewien el
calculo la seccion eficaz de la reaccion consideraidéegral de resonancia y seccion eficaz
para una reaccién estandar. En ocasiones, s6lo seaehapintegral de resonancia de la
reaccion estandar.

Cocientel/o: En general, requiere del conocimiento del valor eqgniv@lpara una reaccion
estandar.

Constantes Ko: Por definicién, esta constante compuesta estaida&fer un conjunto
equivalente para una reaccion estandar, usualméaig(n,y)**®Au, sin emplear los valores
numeéricos de ese conjunto estandar.

i -0
K, = e’ : W (ver ec. 3.13)
W o-l, -0

Au
siendo_xindicacion de reaccion y transicion gamma en estudio.

En la determinacién experimental, su dependencia con dattablas se establece a través
de las relacione@=I/ o para la reaccién estudiada y la empleada como estandar.

C
k, =—P% . F+Q & (ver ec. 3.18)

(o]
Cesp Au f + QAu gAu

Deberiamos ahora recordar que la determinacion de un rdefear es también up
experimento, al que caben aplicar las reflexiones gak@n la introduccién. Nuevamente| y
teniendo en cuenta que la expresion final depende deladd@tado para otras constantes| la
calidad del resultado sera funcion de la calidad del dato ladan En este contexto,
renormalizar un dato de tablas a partir de valores nod@emos de las constantes empleadas
en su calculo, representa no sélo restituir el vabinseco del dato, sino también rescataf al
experimento original, con todo lo que ello implica enemtido de preservacién de esfuerzos y
recursos.

6.3.5. Trazabilidad en datos nucleares

Avanzando aln mas sobre la base de las analogias £qgmatimnes metroldgicos, la
clasificacion postulada en esta Tesis para los datosallast presenta una propiedad
fundamental: la posibilidad de aplicar los principiosti@aabilidad (traslacién del vocablo
inglés traceability).

El concepto de trazabilidad ha sido ampliamente discutidgtalyorado, desde diversas
fuentes, para patrones, resultados de mediciones, cdlibrde instrumentos [ISO, 1984;
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NBS, 1982; Garner y Rasberry, 1993; Ehrlich y Rasberry, 199&)e Corte (1987) ha
estudiado la extension de este concepto a un método déisisarpor activacion,
especificamente, al método dgl KEn esta Tesis se propone que los mismos principios que
rigen un sistema de trazabilidad metrolégico sean empleadekcontrol de la calidad de los
datos nucleares [Furnari y Cohen, 1998].

El significado del términarazabilidad (especificamentdrazabilidad metroldgica esta
definido por el BIPM en su International Vocabulary oétkdlogy (VIM) [BIPM, 2008]
como:

Property of ameasurement resulivhereby the result can be related to a reference through
a documented unbroken chain of calibrationsgach contributing to themeasurement
uncertainty.

En su Nota 2 aclarMetrological traceability requires an establishedlibration
hierarchy.

Y en su Nota 8 agregdhe abbreviated term “traceability” is sometimes used to mean
‘metrological traceability’ as well as other concepts, such as ‘sanmgeeability’ or
‘document traceability’ or ‘instrument traceability’ or ‘material aceability’, where the
history (“trace”) of an item is meant. Therefore, the full teom“metrological traceability”
is preferred if there is any risk of confusion.

De esta manera esta permitiendo o aceptando el emplgrdiglo a otros sistemas.

En esta Tesis se plantea como contribucion original aamapleta aplicabilidad de esta
definicion y aclaraciones a las constantes y otrégsdae tablas. Instituciones de indiscutiglo
renombre como el NIST, el PTB o el NPL, mencionariestas constantes como estandargs,
por lo que la aplicabilidad de estos conceptos es inmediata.

La aplicacion de la trazabilidad a los datos de tabdgsesenta especificamente establecer
una documentada cadena ininterrumpida de relaciones enbi® dfatdistintas jerarquias tal
como la planteada en la figura 6.3., con el objeto de amefgugue se podria definir como
consistencia global de un conjunto general de datos€sta practica esta intimamente unida
al proceso de renormalizacion, por cuanto cada dato dedsegurrcer orden estaria referido
a uno o mas datos del mismo orden o superior, ejerciendmnnol continuo sobre el
sistema. De esta manera, es necesario definir tieadsedatos de referencia que actien como
base de la cadena.

Otro aporte original es establecer godo dato trazable es, esencialmente, un dato
renormalizable. Adicionalmente, un dato trazable permite asegurar kladaen formal
perdurable en el tiempo. La combinacion entre estensisde calidad y aquél destinadg a
preservar la calidad de los procedimientos experimergaled laboratorio analitico, permite
equilibrar el sistema de calidad en el que se sostigrsudiado final.
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6.3.6. Secuencia de responsabilidades: generador del dato, cdagor, usuario

Esté topico es también una contribucion original de Bss#s. El establecimiento de una
cadena de trazabilidad de datos debe comenzar con ladaeldigéematizacion de la etapas en
las que estan involucrados: la generacion del dato clapitacion de un conjunto de datos y la
seleccion por parte del usuario.

Generacion del dato:

Usualmente son los laboratorios de investigacion esjzecios los que se dedican a la
determinacion de datos, muchas veces asociados a dixipigtrologicas. Excepciones a
esta situacion general, como las que se observaronaaféss en la generacion de datos
nucleares por los propios analistas, en razén de lsidadede su empleo para sus labores
especificas, adolecieron en ocasiones de fallas mégidaé que afectaron inclusive a su
validez.

La experiencia acumulada de muchos afios de labor, dsoziaina sélida capacidad
profesional y de recursos materiales e instrumentadels, que asegura la calidad primaria del
dato generado. No obstante, en la etapa siguientexpdersental suelen producirse fallas u
omisiones que pueden cortar en forma temprana la cademezdbilidad postulada: la
publicacion del dato.

Si, tal como fue planteadda principal consecuencia de la trazabilidad es la
renormalizacién, el experimentador deberia publicar su valor junto cdogdos datos que
permitieran eventualmente renormalizarlo. En el adsdos datos nucleares, tendrian que
consignarse incluso los valores que posibilitaran relzaldas correcciones temporales en el
caso de que cambiaran los periodos de semidesintegratidwsnio principio se aplicaria a
cualquier otro factor de correccion. Por otra parte,féamulas o citas bibliograficas que
refieran a los calculos empleados serian parte obligaldapdélicacion.

Recopilacion:

Al compilador le corresponde asumir varias responsabiiddde confeccion de tablas de
datos deberia remitirse en forma excluyente a las poldites originales, no a otras tablas.
Ademas, cada dato tendria que ser incluido con sus correspiasdieferencias.

El recopilador deberia realizar su propia evaluacion,rnegl@acion, aceptacion y rechazo
de datos, promedio y recomendacién como pasos obligadsscriterios empleados para ello
deberian ser claramente explicitados, mientras ncsperdja deriterios estandaraceptados
por consenso, lo cual seria altamente deseable. spécto, es interesante observar que los
procedimientos de evaluacién en si mismos podrian satisiosa trazabilidad.

Aguellos valores carentes de la informacion asociadesaeia, o sin la adecuada evaluacion
de su incertidumbre, deberian ser excluidos de la evalugsiGlo podrian ser consignados en
tablas como valores ilustrativos o histéricos. E&lculo de promedios deberia realizarse
siempre sobre la base de los valores experimentadgsates y eventualmente renormalizados
en relacién al conjunto de datos de referencia vigejeenplos: las integrales de resonancia
remiten a secciones eficaces; éstas a pesos at¢mmaslancias isotopicas, intensidades de
emision). Para el célculo de la incertidumbre, debeoararse en cuenta cuidadosamente las
contribuciones sistematicas y aleatorias. Un promealideberia conducir a una expresion de
la incertidumbre menor que el error sistematico asociadbp determinaciéon. EIl dato final
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recomendado tendria que consignarse junto con el nimeataéovalores evaluados y el de
valores aceptados, como indicacion adicional de su calidad.

Este es el Ultimo eslabdn de la cadena de trazabilideehdida como sistema de garantia
de calidad de datos, tal como se postul6. La etapa sigugnteanos de usuario, constituye
el destino de todo el proceso.

Seleccion:

El usuario tiene la responsabilidad de la seleccion nectr empleo del dato de tablas.
Si la cadena de trazabilidad se mantuvo intacta hastdase, dispone del dato y del conjunto
de valores relacionados que se emplearon en la Ultimn@rmmelizacién, ademas de la
informacion para remitirse a las publicaciones origimaEs interesante hacer notar entonces,
que posee también la facultad de realizar su propia rerwaoidh, si asi lo necesitare. Esto
provee al analista de una poderosa herramienta paranaapermanentemente actualizados
sus datos.

6.3.7. Factores que influyen en la dispersion de datos de tabl

Arribére y colaboradores [[dem, 2005] han estudiado loorestque influyen en la
dispersion de los datos publicados para las constantes @&adziones nucleares generadas en
reactores nucleares. Entre ellos, los relacionadodasosecciones eficaces promediadas sobre
el espectro de fisién son:

1) Caracterizacion inadecuada del espectro de neutrones.

2) La variedad de las reacciones nucleares empleadas paran@lizacion.

3) Evaluaciéon "optimista" de la incertidumbre asociada cochas determinaciones, en
las que no son tomadas en cuenta todas las fuentes rdielimabre.

4) Utilizacion de conjuntos inconsistentes de datos dedatr

5) Diferencias entre los valores de los datos de entradalgs reacciones estudiadas y
para las que se utilizan como reacciones estandar.

El primer punto hace referencia a un requisito obligatou® es la necesidad de asegurar
gue el espectro rapido del reactor empleado para las medi@srsimilar al de un espectro de
fision no perturbado.

La discusion del tema 2) merece un comentario particialanspeccioén de la literatura
permite advertir la variedad de reacciones utilizadas cesténdar para la medicién de las
secciones eficaces promediadas sobre une espectradde Algjunas de las reacciones que se
han empleado indistintamente sdfS(n,pfP, especialmente en el pasad@sl(n,a)**Na y
*Ni(n,p)>®Co. Como estandares, estas reacciones no son ezat¢agguivalentes, ya que sus
energias umbral efectivas son diferentes. Por otrq lawo practica comun para inferir que el
componente rapido del espectro de neutrones del reaatoideocon un espectro de fision es
la determinacién del flujo con estandares de diferentésales y la comprobacion de que los
resultados son similares, lo que implica el uso indirdetoonjuntos de reacciones estandar, en
lugar de una reaccién especifica.

Calamand [idem, 1974] propuso, como base para la evaluaci@noymalizacion de
secciones eficaces promediadas, el siguiente conjunteadeiones estandafMg(p,ny*Na;
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“TAl(n,0)**Na; **S(n,pf°P; “°Ti(n,p)*°Sc; **Fe(n,pj*Mn; °*Ni(n,p)**Co; **U(n,Hpf; vy
2%%J(n,fHpf, junto con los valores recomendados para seesi@ficaces promediadas. Este
procedimiento constituye un intento valido para alcalezaoherencia en el tratamiento de los
datos publicados.

No obstante, cabe notar que algunos de los valores eedanos son resultados de
determinaciones cruzadas, es decir, la seccion eficanaleeaccion estandar se utilizé para
determinar la seccion eficaz de otra que, a su vez kala utilizada con anterioridad para la
medicién de la seccion eficaz de la primera. Por ejenmaica la determinacion de la seccién
eficaz promedio de la reaccidis(n,pj°P, Calamand [Idem, 1974, pag. 284] utiliza como uno
de las estandares a la seccion eficaz de la redéaibm a)*'Na; luego (pag. 294) utiliza como
estandar para el célculo de esta Ultima seccion efiadela reacciorfS(n,pj°P. Esta cita
lejos de ser una objecion al trabajo de Calamandddien sefialar uno de los problemas
inherentes a la busqueda de la coherencia de estasntesista

El hecho mencionado en 3) con frecuencia conduce a identy dispersion de los datos,
ya que valores que tienen un cierto grado de concordamd@,nan diferentes, desde el punto
de vista estadistico, cuando son ignoradas algunas fuentesdgumbre.

Los valores obtenidos a partir de un conjunto no coted los datos de entrada para la
reaccion estandar (punto 4) son intrinsecamente incartigeuePor lo tanto, no deben ser
utilizados, a menos que se haga una correccion pertinente.

Por udltimo, el problema mencionado en 5) es particulaleneievante cuando se comparan
los valores antiguos y modernos de la misma constBntestos casos, la renormalizacién es
casi siempre obligatoria.

6.3.8. Reflexiones finales

Si las observaciones anteriores, que ilustran parcitddmaspectos desarrollados en esta
Tesis, tuvieran el poder de recomendacion y guia pararnesagwres y compiladores de datos
nucleares, seria posible arribar a conjuntos de dafiogid@mente confiables y consistentes, y
criterios de evaluaciéon adoptados en forma internacipoalconsenso. Mejorarian asi en
forma significativa la exactitud y la precision de lesuitados finales del analisis por activacion
paramétrico.

Las propuestas formuladas son viables. En el campo detdasidades de emision de
fotones (rayos X y) y de los periodos de semidesintegracion, se han hechoepos notables
en cuanto a su evaluacién y recomendacion, tendiersegoamar internacionalmente tales
datos [IAEA, 1991; Monographie-5, 2010; ICRM, 2006, 2010 y 2011]. Dsterdarse que
estas magnitudes no necesitan ser renormalizadas.

Los conceptos enunciados no son aplicables s6lo a os dacleares, sino que se pueden
extender a otras disciplinas. Su adopcién general podréitedr una valiosa herramienta de
un posible sistema de garantia de la calidad de los resultiivados de la investigacion
cientifica.

%
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6.4. La renormalizacion de datos nucleares
6.4.1. Introduccion

Como ya se ha expuesto en el capitulo anterior, efcyarten las secciones 6.3.4. y
6.3.5., la propiedad mas importante que se desprende de lai@plidaet concepto de
trazabilidad a los datos de tablas, es la renormalizaci

Siendo las secciones eficaces datos de tercer ordegidesurde determinaciones
experimentales y del empleo de constantes de primersggilmdo orden, toda vez que sean
trazables, pueden ser renormalizables.

Tal como se expuso, para poder acceder a la renorm@tizéciser trazables), es un
requisito ineludible que el conjunto de datos empleados paralcello que acompafa a la
determinacion esté disponibles de alguna manera come fdentformacion suministrada por
los autores del dato. Lo mas correcto es que constém mublicacion correspondiente al
nuevo dato determinado o que alli se indiquen las fuentizadeib.

En muchas ocasiones, los datos publicados son esch@&smicos, y su renormalizacion
representa tanto la restitucion del valor intrinsecomo también la recuperacion del
experimento original.

En el caso particular de la seccion eficaz de una faociclear, es necesario usar valores
de pesos atdmicos, abundancias isotOpicas, intensidademigién gamma, periodos de
semidesintegracién y secciones eficaces de las reasciestandar utilizadas que, si son
consignados adecuadamente, aseguran la futura actualizacids gemeros a partir de
nuevas mediciones de los segundos.

En un reciente trabajo [Cohen, Fornaciari lljadicarnéri y Ali Santoro, 2011] se han
aplicado los conceptos aqui vertidos al proceso de rernpaniéh de las secciones eficaces de
las reacciones nuclear®i(n,p)*°Sc; *"Ti(n,p)*’'Sc; **Ti(n,p)**Sc y**Zn(n,pf“Cu.

Para concretar las renormalizaciones fue necesdnenar analizar la consistencia de los
valores publicados para las secciones eficaces dispgraisiecomo investigar la influencia de
los datos cientificos que participan en la determinacdiénestas secciones eficaces, por
ejemplo, los factores temporales como los tiempos deirdiecto y de medicién, rara vez
consignados en las publicaciones, pueden jugar un papel impoalamomento de calcular
factores de correccion e incertidumbres. Este topitmase en las secciones 6.3.4y 6.3.7.

De todo el estudio realizado, surgi6 la idea de agrupar los datfuncién de la posibilidad
de su renormalizacién segun la disponibilidad de pardmetrtstadmente renormalizables,
parcialmente renormalizablesno renormalizablesDesde un punto de vista estricto, sélo los
datos totalmente renormalizables deberian ser cawesvy recopilados en tablas; sin
embargo, muchas veces es necesario optar por una salec@mpromiso que contempla la
conservacion de aquellos que no cumplen este requisito, delisBdescasez o la ausencia de
mejores valores.
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El proceso de renormalizacién incluye el esquema geparal la renormalizacion de

secciones eficaces de reaccion se indica en la figdradg@sarrollado por las primeras autoras
de la publicacion antes citada (Ali Santoro y Fornatijadica).

Figura 6.4.: Esquema del proceso de renormalizaciér{Cohen, Fornaciari lljadica, Furnari
y Ali Santoro, 2011]
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6.4.2. Renormalizacion de las constantes nucleares determina@gsesta Tesis

Tal como consta en esta Tesis, a lo largo de vaiios se ha trabajado en la determinaciéon
de las constantes nucleares de los is6topos del gergnaeidia propuesto a este elemento
como monitor multi-isotdpico integral del flujo neutrémifFurnari y Cohen, 1994b, Furnari,
Cohen el al. 1997].

Los comparadores multi-isotopicos tienen la ventaja daipeemedir simultaneamente las
distintas componentes del flujo neutrénico por irradiaciérun solo elemento. La propuesta
del germanio como monitor integral se sustenta enlidadade los datos disponibles de sus
parametros de activacion, en especial de las secadidicases involucradas. Las reacciones
nucleares de interés sofiGe(n,y) °Ge, "°Ge(n,y) 'Ge y°Ge(n,pj°Ga. Para las dos primeras
existen datos confiables de tablas; en el caso deif@ajke ha determinado un nuevo en el
contexto de esta Tesis [Furnari y Cohen, 1994a].

Continuando con las determinaciones de las constamtéssares del germanio, también se
han determinado las secciones eficaces de dos reacciookeares umbral’Ge(n,pJ°Ga y
"“Ge(n,pJ'Ga, hasta el dia de hoy los Gnicos valores existentésliteratura [Cohen, Furnari
et al., 1996a; EXFOR, 2011]

En esta seccion se efectia el andlisis de la validezoseepto de trazabilidad y la
posibilidad de la renormalizacién de valores de secci@fieaces publicados de las tres
reacciones nucleares umbral sobre is6topos del germ&@e(n,pj°Ga, "“Ge(n,p)°Ga,
"“Ge(n,pJ'Ga, motivo de una publicacion reciente [Ali SantorornBoiari lljadica, Furnari y
Cohen, 2011].

La renormalizacion comienza con la recopilacion deviglores originales publicados. En el
ambito de los datos nucleares, el Organismo InterralaittnEnergia Atomica ha generado la
base de datos Exfor, que recopila los valores experiemta diversas magnitudes (EXFOR,
2011), entregando un informe de cada publicacion, que permitenéisde los datos mas
relevantes. Esta base de datos se encuentra en coatiuadizacion, aunque es necesario
también realizar busquedas externas a ella, ya que sibeledmisiones.

Una vez obtenido el conjunto de valores originales, caadebe ser analizado con el
objeto de decidir su aceptacion o no para el tratami&htiterio que se emplea en esta etapa
es rechazar los valores que no informan incertidumbragyellos que tienen errores
metodoldgicos; datos obtenidos mediante métodos no cduegation los contemplados en
este trabajo, a los que se hara referencia mas ajalastiltan, sélo desde ese punto de vista,
no renormalizables y son también excluidos. Pararglinto resultante se calcula su promedio
y su desvio estandar.

La actualizacion a partir del proceso de renormalizas®lteva a cabo teniendo en cuenta
las ecuaciones que debieron emplearse para la obtentidatdeoriginal, de tal manera que
sean contemplados los valores nuevos de los parametcéikdie seleccionados y cancelados
los previos. Cuando el flujo neutrénico es determinadoeangb mas de un monitor, 0 mas
de una radiacion es medida para un mismo radionucleido, lsalana factores de
renormalizacion promedio para cada magnitud. El conjurdoltamte, que contiene sélo los
datos totalmente renormalizados y eventualmente lospgtmitieron una renormalizacion
parcial, es analizado mediante los tests estadistic@@ralabs simple y doble, siguiendo las
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recomendaciones de la norma ISO 5735-2 [ISO, 1994], parartswsualores (o pares de
valores) aberrantes y detectar aquellos que son dudososptitles de ser rechazados. La
coherencia intrinseca de los nuevos datos se maatipagir de asignarles la misma cantidad
de cifras significativas que las consignadas en loseslbe partida.

Finalmente, los datos renormalizados y aceptados eoaforel conjunto definitivo de
valores para el cual se calcula su promedio y desviodestddealmente, este desvio estandar
deberia resultar menor que el calculado previamente, patirra un conjunto uniforme de
valores de referencia; sin embargo, en muchos casoesaba asi. Entre las posibles razones
gue explicarian esta situacién se encuentran los factemgorales, dependientes del periodo
de semidesintegracion y dificiimente renormalizabs;dmo se adelantd; el uso de diferentes
tipos y generaciones de detectores; los distintos métddosratamiento de espectros
empleados y, en algunos casos, el empleo de separa@digaguimicas, por oposicion a los
métodos puramente instrumentales.

Mas alla de lo expuesto, cabe mencionar que es practitaingposible operar sobre las
incertidumbres de los valores originales, entre ototofes porque dificiimente se expresan
en forma dividida los aportes aleatorios y sistematiteolucrados en los célculos iniciales de
incertidumbres. Ante tal situacién, una soluciéon contitggealin cuando no completamente
rigurosa, es mantener para el nuevo valor el erraiv@ldel dato historico.

La metodologia presentada contempla la renormalizacién seleciones eficaces
determinadas por activacion neutrénica y métodos refativas ecuaciones empleadas y sus
aclaraciones son las planteadas en la seccién 3:

~ MON,

c®S (ver ec. 3.1)
w

A

Debe considerarse ademas que la actividad como tal senikete@ partir de la velocidad
de conteo, segun la ecuacion:

_CDM

= , (ver ec. 3.2)
tel,

A

Como se ve, la seccion eficaz puede ser calculada emipledatos de tablas y
determinando la eficiencia de medicion y el flujo neutdrmurante la irradiacién. Para esto
tltimo se irradia simultaneamente otra muestra, que awuaonitor y permite calcular el
flujo, mediante la ecuacion (3.1).

Combinando las ecuaciones (3.1) y (3.2) resulta:

Cotime, .DpMp.Sm.mmeGmi%ma

_ Zpvm “ym

" Cutypé, DaM, S, mW,0

m=vp “yp

i (ec. 6.1)

donde los subindicgsy m se refieren respectivamentepabductode la reaccion en estudio y
al monitorempleado para la determinacion del flujo.
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La ecuacién (6.1), que expresa la formula de calculo néxgsma la determinacion de
una seccion eficaz, establece también las magnitudesldgs a la renormalizacion.

En el trabajo antes referido [Cohen, Fornaciardidia, Furnari y Ali Santoro, 2011] se
analizaron los parametros de renormalizacion de impdaa relacionados con la
determinacion de secciones eficaces, y se encontréogueinco las magnitudes de relevancia:
abundancia isotopica e intensidad de la radiacion medidey tkel monitor como de la
reaccion en estudio, y la seccion eficaz del monitor.

Sobre la base de esta caracterizacion se seleanilogrpardmetros para la realizacion de
la renormalizacion. Los datos de abundancias isotofieasn extraidos de la Ultima versiéon
de las tablas publicadas por IUPAC [idem, 2011b]. Las imtadss de las radiaciones
emitidas, toda vez que fue posible, fueron tomadas de fasmadas por el BIPM
[Monographie BIPM-5, 2010], en caso contrario, de la lokeselatos NUDAT2 [NUDAT,
2011]. Las secciones eficaces de los monitores corresp@nties compiladas por Baard y
colaboradores [Baard et al., 1989], excepto en el casasdeacciones sobre titanio, cuyos
valores fueron recientemente renormalizados en umjtraterivado de esta Tesis [Cohen,
Fornaciari lljadica, Furnari y Ali Santoro, 2011].

Los datos originales encontrados para las reacciotedisgtas figuran en la Tabla 6.6.
Para el Gnico valor de la seccion eficaz de la real¥®@e(n,p)°Ga Exfor informa (3,1+/-0,3)
mb, truncando arbitrariamente la Gltima cifra informpdalos autores. Esta situacion, sumada
al hecho de que en algunas ocasiones datos informadmsnocluidos en la base de datos
(tipicamente abundancias isotépicas, como también er dblnico valor de la reaccién sobre
"“Ge), advierte sobre la importancia de consultar, siempeesea posible, las publicaciones
originales, tal como fue planteado oportunamente (se6ckf).

Tabla 6.6.: Valores originales publicadas

Reaccion Referencia Valor (mp)ncertidumbre (mb
°Ge (n,p}°Ga Cohen et al., 1996 3,10 0,30
Rochlin,1959 <0,01 n/d
“Ge (n,pj°Ga | De Neve et al., 1966 0,044 0,007
Furnari et al.,, 1994 0,0959 0,0049
“Ge (n,pJ'Ga Cohenetal., 1996  0,00938 0,00059

n/d: Dato no disponible

En el caso de la reaccidfiGe(n,pj°Ga existen tres valores en la literatura. Rochlin
informa un valor maximo sin incertidumbre [Rochlin, 1958]le acuerdo a los criterios ya
descriptos no fue aceptado para su tratamiento. El vaierndieado en el contexto de esta
Tesis lamentablemente no aparece citado en Exfdigsifue publicado en una reconocida
revista [Furnari y Cohen, 1994a].
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La Tabla 6.7. muestra los valores originales de losnmetrds de renormalizacion. En
todos los casos fue posible consultar los trabajoscadbls e incluir en el andlisis los datos
omitidos por Exfor.

Tabla 6.7: Valores originales de los parametros de renormalizacion

Producto Monitor
Reaccién | Referencig E, i, 2, R - E, i 1061 | 0 1% b
keV] | [o6] | [2%] eaccion [keV] i, [%] [%] [0 [mb]
889,3 | 99,9840
**Ti(n,p)*°Sc 80 | 11,8
1120,5|99,9870
Coheny *Ti(n,p)"’sc | 159,4| 68,3 7,3 18,0
"“Ge(n,pf°Ga| Furnari, | 1039,3| 0,65 (21,23 983,5| 100,0
1996a **Ti(n,p)**Sc | 1037,5| 97,5 | 73,8 | 0,307
1312,1| 100,0
*Ni(n,p)*®Co | 810,8| 99,44| 68,077 111
889,3 | 99,9840
**Ti(n,p)*°Sc 80 | 11,8
1120,5|99,9870
834,08 95,63 —
Ti(n,p)*’Sc | 159,4| 68,3| 7,3| 18,0
Furnariy 983,5| 100,0
Cohen, 27,66 **Ti(n,p)**sc | 1037,5| 97,5 | 73,8 | 0,307
1994a
7zGe(n1psza 1312,1| 100,0
2201,7| 25,9 55 4
M”,f/l”r’lzn)g 834,8| 99,975 100 0,258
*Fe(n,pf*Mn | 834,8| 99,979 58| 81,7
De Neve| 630 n/d
et al., 27,37 ¥S(n,pyP * * 95,1 | 65
1966 834 n/d
889,3 | 99,9840
**Ti(n,p)*°Sc 80 | 11,8
1120,5|99,9870
595,9| 91,4 —
Coheny Ti(n,p)*’Sc | 159,4| 68,3| 7,3| 18,0
74Ge(n,p54Ga Furnari, 35,94 983,5| 100,0
1996a **Ti(n,p)**Sc | 1037,5| 97,5 | 73,8 | 0,307
2353,6| 44,5 1312,1| 100,0
*Ni(n,p)*®Co | 810,8 | 99,44| 68,077 111

* No aplicable

n/d: dato no disponible
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6.4.3. Resultados y discusion

Los datos de secciones eficaces renormalizados sanreticla Tabla 6.8. La cantidad de
datos existentes para cada reaccion no permite lza@éh del analisis estadistico para
rechazo de valores. Como puede observarse, los vatmréstalmente renormalizables, con la
Unica excepcién del valor de De Neve y colaboradores,|oges parcialmente. Como se
observa, este ultimo valor es muy discrepante counesitro.

Tabla 6.8. Valores Originales y Renormalizados

Valor Original Valor Renormalizado
Reaccion Referencia Valor Incertidumbre Valor | Categoria
(mb) (mb) (mb)
"Ge(n,pf°Ga Cohen'y
Furnari, 1996a 3,10 0,30 3,23 Total
Furnariy Cohen,
Ge(n,pj’Ga 1994a 0,0959 0,0049 0,0958 Total
De Neve et al., _
1966 0,044 0,007 0,044 | Parcia
74 4
Ge(n,pf‘Ga Coheny 0.00938 0,00059 0000 Tom
Furnari, 1996a

La discrepancia observada en el caso de la reaCGém,pj°Ga podria tal vez explicarse
tomando en cuenta las diferencias metodolégicas endaagpiin de cada uno de los datos. La
determinacion realizada para esta Tesis se llevd a eatpleando detectores de alta
resolucion. Por su parte, el grupo de De Neve realiz6 aparacion radioquimica no
cuantificada en detalle y usaron detectores de bajaicgsnl Con respecto a esta separacion,
los autores afirmaron que es cuantitativa aunque sin demostUna recuperacion
insuficiente conduciria a un valor numérico menor. Eiigacion tenderia a sugerir que
nuestro valor es mas confiable.

Con respecto a las reacciones sdie y’“Ge, la renormalizacién conduce a valores que
difieren de los originales en aproximadamente 3 % y le%pectivamente.

En conclusién, la aplicacion descripta representa un model tratamiento de datos
tendientes a mantener su calidad y asegurar su perdurahilightiesnpo, mas aun por cuanto
refiere a valores muy escasos o Unicos.

%
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6.5. Repercusiones de algunas publicaciones emanadas da &sisis

6.5.1. El concepto de trazabilidad aplicado a los datos nucleares

Como se comentd en la seccion El desarrollo realizad@sta Tesis del concepto de
trazabilidad aplicado al manejo de datos nucleares ye{fasr asociadas a su aplicacion, asi
como la seleccién y evaluacién de datos nuclearesdmoigieto de varias publicaciones entre
1995 y 2005 [Furnari y Cohen, 1995a; 1998 y 2005].

En particular, la publicacion de 1998 fue citada y comentadamerde sus articulos por
uno de los investigadores mas renombrados en el campoddisis por activacién neutrénica,
el Prof. Frans De Corte, del Laboratory of. Analjt€aemistry, Institute for Nuclear Sciences,
University of Gent, Bélgica [De Corte, 2000].

Previamente, durante la presentacion oral de este ntema (MTAA-10, Bethesda,
Maryland, EEUU) en abril de 1999, y ante la presencia del. M. Cohen, el Prof. De Corte
realiz6 un auspicioso comentario acerca de la aplicatgbrtoncepto de trazabilidad a los
datos nucleares, adhiriendo al mismo y afirmando queolastantes kque su grupo publica
son trazables

Se transcribe a continuacion el parrafo dedicado alemocde trazabilidad de datos de
tabla y su aplicacion a los métodos paramétricos deistndlor Activacidon Neutrdnica
(AAN), extraida de la publicacion antes mencionada d@FCorte de 2000 (pag. 159):

In 1998, FURNARI and COHENdiscussed, in the context of NAA, the application of
the concept of traceability to the management of nuclear data.

In any method of NAA, they identified steps that imply the use ofksoenef data from
literature: these include time-dependent corrections (involving hadg)iand corrections for
geometrical configuration of samples, comparators and standards, such as neufron sel
shielding (involving cross sections, resonance parameters etc.), atenwdt measured
radiation (involving attenuation coefficients) and summing effects (invgbhintpn emission
probabilities). When considering the transition from comparator-type to paranAA (in
other words. using less or no comparators, resulting in the need for usireydata from
tables), the following set of data is involved:

- in the ko-method: ko-constants; resonance to thermal cross seatios; r

- in the traditional parametric method: relative atomic masses; isot@pundances;
emission probabilities of the radiations: cross sections; resonance aeghvogadro's
number. In view of the above, and following the authors' opinion that traceatfdildgta in
practice can be interpreted as the possibility of renormalization, tisene doubt that in this
respect ko-NAA (with its well documented nuclear data librarypeadgectly traceable,
whereas this is not at all the case for parametric (absolutely staneaididAA, as for
instance demonstrated in Reference 21.

11-J. C. FURNARI, I. M. COHEN, Appl. Radiation Isotopes, 12 (1998) 1523.

Traduccion:

En 1998, FURNARI y COHENdiscutieron, en el contexto de NAA, la aplicacion del
concepto de trazabilidad al manejo de datos nucleares. En todo método de AN, ell
identificaron los pasos que implican el uso de algun tipo de datos de la ligeréstos
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incluyen correcciones dependientes del tiempo (que involucran a los periodos de
semidesintegracién) y correcciones por la configuracion geométrica de tramjes
comparadores y estandares, tales como el autoapantallamiento de neutrones @maaecr
secciones eficaces, parametros de la resonancia, etc), atenuacion deideidn medida

(que involucra a los coeficientes de atenuacién) y efectos suma (quaiciawvol
probabilidades de emision de fotone§uando se considera la transicion de AAN con
comparadores a AAN paramétrico (es decir, usando menos 0 ningin comparador, lo que
resulta en la necesidad de utilizar mas datos de tablas), estad involucradiguetnte
conjunto de datos:

- En el método delok constantes & relaciones integrales de resonancia/seccion eficaz
térmica;

- En el método tradicional paramétrico: masas atémicas relativas; abundarscitipicas;
probabilidades de emision de radiaciones; secciones eficaces, integialessonancia,
namero de Avogadro.

En vista de lo anterior, y siguiendo la opinién de los autores acerca de tragadhilidad de

los datos en la practica puede interpretarse como la posibilidad de renoagializ no hay
duda de que en este sentido el método, &® KWAN (con su biblioteca bien documentada de
datos nucleares) es perfectamente trazable, mientras que éste dw raaguna forma, el
caso de los métodos paramétricos (estandarizados en forma absoluta) de ohddNse
demostré, por ejemplo, en la referencia 21

Por otra parte, las tablas de valorekggeneradas por el equipo del Prof. De Corte han
sido actualizadas, ampliadas y publicadas en distintasoeasiFinalmente fueron compiladas
en el marco del proyecto de IUPAC 2001-075-1-500 [Kolotoweydorte, 2004] e instaladas
en un archivo Access que se puede descargar y utilizandbte. Esa base de datos es la que
menciona De Corte en su articulo como una “bibliotéea documentada” de valores kie
Lamentablemente no hay muchos investigadores que apartsnvalores di,, por lo que no
se pueden comparar y hacer evaluaciones de consistencia.

En la descripcibn del proyecto que figura en la pagina Web IJBAC
(http://www.iupac.org/web/ins/2001-075-1-500) se encuentrgukste parrafo:

The above kO-NAA library contains experimentally measured kO-faectodsQO-values
can, by introducing values for molar masses, isotopic abundances and absolute ggmma-
intensities (emission probabilities) retrieved from up-to-datepiiations [IUPAC; ENSDF],
be converted to a consistent and traceable data set of (n,g) activatiorseatgms (s) and
resonance integrals (1).

Mas abajo afirma ademas:

The architecture of the database supports traceability of future data updating or
appending, which implies easy recomputation of analytical data using any set o¢itiaa,
the latest or previous ones.

Con esta ultima frase, los coautores del mencionadegimye IUPAC (V. P. Kolotov y
F. De Corte), mencionan el concepto de “trazabilidad mprenite la renormalizacion”, tal
como fue mencionado por De Corte en su articulo antadogiquien a su vez, como se
mostro, lo adoptd de uno de los trabajos publicados surdé@lesta Tesis.

158



6. Evaluacién y manejo de datos nucleares

Se ha realizado en aquel momento y en la actualidad (eli@011), una exhaustiva
blusqueda en la base bibliografica INIS, acerca de lawalgoublicacion, previa a 1998, del
concepto de trazabilidad de datos de tabla y su consecaratenalizacion.

Se han encontrado varios trabajos en los que se &plimaramienta de renormalizacion,
pero en todos los casos independientemente del conceptazdeilidad. Por ejemplo, en el
INDC-NDS-0218 BSchwerer y Okamoto, 1989 en el IAEA-TECDOC-1211 [IAEA, 2001],
ambas publicaciones del Organismo Internacional de BneMgpmica, se mencionan
renormalizaciones de datos de tabla, como una necesidadsystentar la calidad de los
mismos. También es una practica usual en tablas nogicas como las de Gryntakis.

Como ejemplo, se cita el siguiente parrafo del TECDOC-12hlgue se habla de
“confiabilidad” de datos nucleares:

Extensive literature surveys were performed and all the data wemapiled. The
reliability of those data was checked. In several cases renormalisati the data was
necessary.

En general se dice que “los autores realizan sus propiasmalizaciones”, o bien los
“recopiladores realizan renormalizaciones” sobreakelre nuevos valores publicados. Acerca
de esto ultimo, el concepto de trazabilidad y renornwdipadesarrollado en los trabajos
emanados de esta Tesis va mas alla, refiriéndose adetadgosibilidad de que el usuario
podria hacer sus propias renormalizaciones si los auimdesran el origen de los datos
empleados en los calculos, sin esperar nuevas publicadertablas.

Por su lado, y como es sabido, el concepto de trazab#idaha desarrollado y aplicado
inicialmente casi en forma exclusiva para patrones edicn y luego para mediciones en
general, pero la busqueda arroja que hasta 1995-1998 nunca sexterifiizdo el concepto al
manejo de datos de tablas. En la actualidad el conceptazddilidad se aplica hasta en el
ambito periodistico. Ya se habla de trazabilidad deiasty de fuentes de informacion.

En el NPL Report IR 6, del National Physical Laborgtéteino Unido [Pearce, 2008], se
menciona la trazabilidad de datos nucleares. Su intraduegpresa:

This report is intended to represent a guide to traceable nuclear decayfatatise in
radiometric assay.

Y mas adelante:

The following are the nuclear decay data sources recommended by NPL. These
datasources have been selected on the basis of technical quality, tragezfbihe data to
published measured data and the degree to which the datasources are recognised
internationally.

A lo largo del Report IR 6 se hacen varias referergifes trazabilidad de los datos y su
aplicacién “cuando ésta sea requerida”, sin especificasel de las renormalizaciones ni otros
casos en que sea necesaria, quizas dandolo por sabidos pasularios. Al respecto del
enfoque en los usuarios, es de destacar la siguienteeftaa@@a de dicho Report (pag. 4),
referida a las Nuclear Wallet Cards [Tuli, 2005]:

The data contained therein are abstracted from the ENSDF database. For thegsunpos
traceability users are advised to refer instead to the parent datalddsdE3AT or NSDF.
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Por su parte, en la publicacion INDC(NDS)-0500, del Organisiiesnacional de Energia
Atémica [Wickham, 2008], mencionan a la trazabilidad de dagos como sinénimo de
“auditabilidad” (pag 11)Traceability of the data (auditability)y se refieren a ella como un
atributo del aseguramiento de la calidad de los datos (pdgd@@ndo mencién a la utilidad
para los usuarios:

Categorisation of data in terms of the competency of its sourceraitgability /
auditability, the appropriateness of the material tested etc., witintbat of providing future
users with an objective and justified assessment of the data’vesledith.

Otra publicacion interesante es la de Molnar [idem, 2080]la que se habla con cierto
detalle de la trazabilidad de datos:

There are some general requirements wth resped to any daa that are also inplace n the
present context. Traceability of the data sairce is essatial, in that we want to understand
where the dda have cone from and how rdiable they are. This requirement is usuajl
fulfilled when either pfessiondy evaluated well documented data libraries or
recommended standrd values areused.

A priori, no se puede vincular este articulo con la pulibcade Furnari y Cohen de 1998,
pero se hace notar que G. L. Molnar se desempefa.abahtory of Analytical Chemistry,
Institute for Nuclear Sciences, el mismo que ha co&bmrcon el grupo de De Corte en
diversas oportunidades. Ademas, es sugestivo el uso desda‘fiell documented nuclear
data library”, casi la misma que utiliza De Corte en su publicacion de 2000.

En su trabajo, Molnar también afirma lo siguiente:

Old data may have been replaced by more precise new values, therédadvisable to
look for the latest data compilations.

Como ya se hemos puntualizado, esto es considerado marasosn error en el incurren
muchos investigadores. La herramienta de la renoandiz permite rescatar del pasado
excelentes determinaciones experimentales, simpleraetualizando el conjunto de valores de
base que fue utilizado en el calculo.

En otro trabajo [Lindstrom, 2006], sobre requerimientodates en ciencias nucleares, se
plantea la aplicacion de sistemas de gestion de la calidadazabilidad al manejo de datos:

With the growing importance of formal quality systems such as ISO/IEC 1ih@Z2Ssue
of verifiable computations from traceable data is becoming more widely apia@.

Y mas adelante, citando a Molnar:

Quality measurements require that numerical data used in calculations be itatther
and that their uncertainties be taken into account in the overall error budgeMOLNAR
pointed out, the best way to be sure of this is to ensure that nucleaardataceable to the
Evaluated Nuclear Structure Data File (ENSDF), a professionally mairdaimernational
compilation.

En referencia a otra publicacion del NIST [Montgomé®896], esta vez anterior a 1998,

es interesante observar que, hablando sobre trazdpiidase menciona su aplicacién a los
datos de tabla, sino s6lo a los patrones de medida, epansu concepcion clasica de

160



6. Evaluacion y manejo de datos nucleares

entonces. Se hace notar que en la trazabilidad de pstdenmedida, la trazabilidad de datos
de tabla esta claramente involucrada.

Por su parte, Birattari et al. [idem, 2001] en su publicatiéFN/TC-01/22, del Istituto
Nazionale di Fisica Nucleare, y aludiendo al antes citAfA-TECDOC-1211, dedican una
seccion entera (nominada 8.1) a la trazabilidad de los daicleares, citando todas las fuentes
de origen de los datos empleados.

Como ultimo ejemplo, se cita la Tesis de Maestria atidguimica de Segovia [2005], en
el que cita explicitamente los trabajos de Furnari ye@ade 1998, (pag. 55), y de Coheny
Furnari, 1999 (pag. 52)

Volviendo al articulo inicialmente mencionado de F. Oarte, ademas de destacar la
repercusion que tuvo la publicacién sobre trazabilidad prreslizacion surgida de los
desarrollos de esta Tesis, resulta interesante meafizaar de comentarios adicionales.

En primer lugar, no es cierto que los métodos paramétriadgionales no sean trazables,
puesto que se puede establecer trazabilidad y consist@sic@mo renormalizar los valores
de varias de las constantes involucradas, si los awoneigsistraran en sus trabajos los datos
necesarios.

Con respecto a la afirmacion de De Corte respecto tlazabilidad de los factores, les
necesario aclarar que, tal como se expuso agesseria posible sélo si los autores publicaran
el conjunto de valores de referencia utilizados o su déudfih el caso de la base de datos
electrénica compilada por De Corte e instalada en la@&gib de IUPAC, no todos los datos
estan disponibles, por lo que, a priori, sblo el equipo deCbee podria hacer las
renormalizaciones

6.5.2. Uso universal de bases de datos unificadas y otros tépicos

Una de las premisas desarrolladas en esta Tesis e®nlenencia de utilizaf
universalmente bases de datos unificadas como un mediodiganmuir la dispersion de
resultados comparables entre diferentes investigadospscialmente cuando se refieren
ejercicios de intercomparacion o a renormalizaciaieedatos de tablas.

La principal base de datos que tiende al uso universal esnipilacion de datos de
decaimientos de radionucleidos que forma parte de la tabfaudeidos elaborada por el
Decay Data Evaluation Project (DDEP) [Monographie B{#M2011], que reune el esfuerzo
de mas de 25 investigadores de 7 paises. Este proyectot@nenan forma permanente en el
marco del BIPM y del OIEA, sin duda los maximos organginternacionales rectores en lo
gue se refiere a Metrologia y Tecnologia Nuclear resypactinte.

Las reglas desarrolladas en el DDEP, claramente estsblque los nuevos valores
obtenidos de una constante no reemplazan a los aagr&mo que se agregan al conjunto de
datos experimentales histéricos que periédicamente sdsades (y renormalizados si es
necesario) y finalmente son promediados adecuadamefdaar@nponderada, para obtener un
valor recomendado.
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Es interesante hacer notar que en la pagina Web de fa@éarde la Monographie 5 del
BIPM (http://www.bipm.org/en/publications/monographie-tiBnl) se realiza la siguiente
observacion:

Although other data sets may still be used when evaluating radionuclide yaatisé of
this common, recommended data set should help to reduce the uncertaintiesyvily
evaluations and lead to more coherent results for comparisons.

Estas Ultimas afirmaciones, que son voz oficial del &uwrénternational des Poid et
Mesures, son consecuencia de una recomendaciéon qué igonalmente durante una
reunion del Non-Neutron Nuclear Data Working Group, durahteeg@eral Meeting of the
International Committee for Radionuclide Metrology (I@R(Oxford, septiembre de 2005).

La recomendacion fugue se adopte oficialmente la base de datos de la Monographie
5 como Unica y universal en principio por parte de los paises con delegados €&Réll.I
Uno de los resultados de esta recomendacion es que rwoeste debia aumentarse la
consistencia de los resultados de las intercomparacamesedidas de actividad entre los
paises intervinientes, puesto que al utilizar todos lananibase de datos, obviamente se
eliminaria la innecesaria dispersién adicional causadaepwplear datos provenientes de
distintas tablas.

Esta recomendacion fue plasmadas en ICRM Newsletter, 20@6ifigada en ICRM
Newsletter 2010 y 2011 [ICRM, 2006, 2010 y 2011], transcripta a cookimia

6. At the General Meeting (Oxford, September 2005) of the InternaComamittee
for Radionuclide Metrology (ICRM) the Delegates formally approved the
recommendation made by the Nuclear Data Working Group of using the DDEP edaluat
decay data in all future nuclear data studies.

The 2009 ICRM Executive Board has renewed this recommendation, paryidalarl
view of the drafting and refereeing work for the ICRM 2011 Conference.

Ademas, impusimos localmente esta base de datos comoodefizial en la Comision
Nacional de Energia Atdmica. Parece una recomendabida, pero no hay antecedentes de
tales acciones. Como es sabido, es costumbre devé&stigadores utilizar distintas tablas que
ofrecen valores diferentes de las mismas constageegrado de esa manera la variabilidad
mencionada, que no responde a ningun aspecto de orden.técnico

Por ultimo, el nuevo método para la determinacion séimali de los factordsy o fue
citado en un reciente trabajo [Koster-Ammerlaan .e2808], en el que los autores adoptan la
metodologia de graficgfa) vs. a, planteada por primera vez por nosotros en esta Tess,
proponer un método mejorado, basado en otros monitores.

Por su parte, el grupo de investigadores de Pert mencion&d. Encon la colaboracion
del Dr. I. M. Cohen, ha publicado una resefia de la wiifinadel método det, en el pais
hermano, en la que se explica en detalle y se citadandeacion simultanea de los factores
y a desarrollada en esta Tesis, mostrando interesardesesven dicho método [Montoya et
al., 2010].
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6.5.3. Conclusiones

El concepto de trazabilidad aplicado al manejo de datosares| se puede generalizar a
todo tipo de datos de tablas .

La trazabilidad permite la renormalizacion y actualimacle los datos, accion que pueden
realizar los usuarios de tablas si los datos necestas disponibles en la literatura.

Existen numerosas publicaciones en las que se menaomanbrmalizacion como
herramienta que mejora la “confiabilidad de los datdskisten otras en donde se plantea la
trazabilidad de datos, todas ellas posteriores a nuesbajd de 1998.

En la actualidad se observan muchas publicaciones equéase adoptan de manera
aislada, pero no siempre en su totalidad, algunas de laserdaciones que se han
desarrollado en esta Tesis en forma sistematica englidbmente completa, acerca del
correcto manejo de datos de tablas. Soélo las basdatde del DDEP las toma en forma
integral.

Como se observa, poco a poco se va generalizando cipli del concepto de
trazabilidad al manejo de datos de tablas, citando ejsngido institutos de indudable
renombre, como el NPL del Reino Unido; el NIST de EEJIOs citados de Bélgica, Italia y
Hungria.

Se puede afirmar, ademas, que el atributo de trazabilidadadéeulas bases de datos de
IUPAC, fue claramente adoptado a partir de uno de los ptogg propuestas desarrollados
en esta Tesis.
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7. Consideraciones finales

La presente Tesis esta enfocada en los datos nuclearparticular aquellos del elemento
germanio que revisten especial interés, asi como sus@phies analiticas. La diversidad de
tépicos tratados obligd a enunciar conclusiones erasiesgcciones, con el objeto de darles
completitud en si mismas, pero esto no impide que se enmumar@ntinuacion una serie de
consideraciones finales, de caracter general, algurlas deales pueden ser reafirmaciones de
las conclusiones precedentes.

De los diversos trabajos de esta Tesis, se puede decisegim llevado a cabo la
determinacion de mas de veinte constantes nucleanes stciones eficaces y factolgs
incluyendo trece nuevos rayos gamma con sus energiasersidades y tres nuevas
transformaciones p~ del ""Ge. Luego, se han desarrollado con éxito algunas apliescio
analiticas. Estas determinaciones han generado ddigowsaentre publicaciones en revistas
nacionales e internacionales, en tablas de datosanesley presentaciones en congresos
nacionales e internacionales.

En estas determinaciones se ha prestado especial cuatidigeiio de los experimentos,
para asi lograr condiciones 6ptimas de exactitud y pbacisCon tal fin, se han desarrollado
separaciones radioquimicas exitosas para aislar lasiesspeanalizar, y se ha aplicado una
metodologia novedosa respecto del aseguramiento de ladcdéds datos a través de su
trazabilidad, concepto éste que ha sido propuesto y desdor@bmo consecuencia de esta
Tesis. La metodologia desarrollada para la determina@@aluacion, compilacién y
renormalizacion de datos ha permitido elaborar otras drabajos mas referidos a estos
temas, publicados o presentados en congresos.

En consonancia con uno de los objetivos de esta sesisa cuidado especialmente que
cada afirmacién o dato aqui volcados tengan el debido despaltravés de la evidencia
experimental propia o mediante la correspondiente refie@dn a la literatura cientifica, lo
qgue que ha llevado a la mencién de mas de 180 citas bibliagr&€Como puede apreciarse,
este aspecto constituye en si mismo una aplicaciérodetpto de trazabilidad.

Dentro del alcance inicial dado a esta Tesis, se halpds el empleo con fines analiticos
de algunos de los datos obtenidos para el germanio, empeleando ciertas metodologias
del andlisis por activacion neutrénica, se determinamrtentraciones de varios elementos
quimicos en diversas muestras de materiales de referatiliando al germanio y sus datos
como base de referencia y comparacion, llegando aadsslsatisfactorios, con una excelente
concordancia entre los valores determinados experimemtée y certificados de los materiales
de referencia empleados.

Es interesante hacer notar que el hecho de que lostigaekses utilicen en su
publicaciones valores de diferentes tablas, en genstaitds entre si, introduce un factor fe
variabilidad adicional que de facto se incluye en la comptensistematica del calculo de
incertidumbres sin saberlo sus propios autores. Estm helverifica palpablemente en upa
intercomparacion de mediciones, calibraciones o deataninines analiticas entre laboratorips,
lo que fue advertido y demostrado en las publicacionesdafes datos nucleares surgidas|de
esta Tesis.
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A partir de estas consideraciones, y como miembro septante de Argentina ante el
International Committee for Radionuclide Metrology (KR tuve la oportunidad de
recomendar en el ICRM-2005, Oxford, Reino Unido, el uséicadbp de tablas, en particular
las emanadas del Decay Data Evaluation Project (Mapagb del BIPM), lo cual ha sido
tomado como recomendacion propia del ICRM hacia los gaigmbros, reafirmado en sus
congresos Y ratificado en sus publicaciones posteritC&dM, 2006, 2010 y 2011]. Ademas,
impusimos localmente esta base de datos como de usal eficla Comision Nacional de
Energia Atdbmica. Estos hechos configuran una contébuedo menor de los conceptos y
desarrollos presentados en esta Tesis.

Merece una mencion especial el hecho de que una partéad€esss fue llevada a cabo
hace mas de diez afios, lo que obligd a estudiar espeeffiteasu vigencia. Al respecto, se
hace notar que a partir de la década del 90 hasta la adual@ae han verificado cambios
cualitativos en los detectores que impliquen progresos msdducion o en otros parametros
primarios que pudiesen mejorar la calidad de los resultadlaslos programas mas modernos
de manejo de espectros gamma siguen utilizando los midgw#raos de calculo de areas.
En cambio, se han incorporado mejoras en el tratéoiele las sefales electronicas
(digitalizacion principalmente) y en la presentaciémalisle los programas de adquisicion y
manejo de espectros. Se adicionaron capacidades de dwlidpdtinstrumental, mayor
velocidad de determinacion y de célculo; mayor capacidath@deenamiento de espectros, y
otros factores de orden secundario, que no afectandadtde los datos obtenidos.

En consecuencia, si se decidiera repetir actualmentietasminaciones realizadas en g¢sta
Tesis hace mas de 10 afios, la metodologia y la calidas deslultados serian basicamenteg las
mismas. Por lo tanto, lo Unico que cupo realizar fuicaerla vigencia de los datos de tablas
utilizados para el calculo y proceder a su renormalizattiérual es en si misma una operagion
desarrollada in extenso en esta Tesis.

Sobre este particular y tomando en cuenta los hecadanaciones antedichas, se procedio
a investigar y profundizar en el proceso de renormalimaguesto que diferentes autores
emplean metodologias y criterios muy disimiles, provocaewlovarias oportunidades una
disminucién en los parametros de calidad y algunas veses c¢gnerando inconsistencias
entre los datos de tablas.

Se demostr6 en esta Tesis que la renormalizacién deunadas valores histéricos de una
dada seccion eficaz lleva a los nuevos valores “azadmls”, que se espera que sean mas
consistentes entre si y con otros valores analogasedsdones eficaces, siempre que estén
todos renormalizados con el mismo conjunto de constgrpiarametros.

Con respecto a esto Ultimo, se observa que, en todasdos, la incertidumbre de los
promedios realizados con los valores renormalizadases®r que la incertidumbre de los
promedios de los valores originales [Cohen et al., 20EL}effica ademas que la mayoria de
las constantes nucleares determinadas en estaded&ssinicas o las Ultimas determinadas y
estan en plena vigencia en 2011.

¥ 3 #k
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