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I INTRODIJCCION-

Act.inidos 

Los actini•jos. tamr:.ien conocidos como la· ser-ie ·:le tr-ansicicn 5f, 

son los catar-ce elementos que le siguen al actinio (Z=84) en la 

tabla per-iódica. La mayor- par-te de los estudios que se han hecho 

en relación con los actinidos están referidos al ur-anio y al torio 

debido a dos factor-es: son las elementos más abundantes y son los 

que tienen una actividad especifica menor, de modo que no hay 

pr·oblemas imt•or·tantes de manejo para tr·abajar con ellos, al 

contrar-io de lo que acur-re con el protactinio y los elementos 

transuránidos ar-tificiales, que si r-epresentan r-iesgo 

radiactivo durante su manejo (1). Todos los isótopos conocidos de 

los actinidos son radiactivos. algunos de ellos con vidas medias 

muy largas como el z32Th, z35u y 238u. 

Los primer-os elementos de la serie Presentan una amplia var-iedad 

en sus estados de oxidación mientras que del amer-icio en adelante, 

el estado de oxidación más común es 3+. 

En la Tabla I se muestran los estados de oxidación conocidos (1) 

de los primeros 6 elementos actinidos. 

TABLA I.- Estados de oxidación de los pr-imeros 6 actinidos 

Th Pa u Np P•l Am 

2 

(3) 3 3 3 3 

4 4 J. 4 4 

5 5 5 5 5 

6 b 6 6 

7 7 

(8) 

Para los fines de vigilancia radiológica ambiental, los act1nictos 



de mayor importancia son: 

l) los productos de activación, es decir, radionúclidos creados en 

olantas nucl~ares de· ootencia y otras instalaciones nucleares 

(plantas de reprocesamiento de combustible, plantas de fabricación 

de combustible de plutonio), can los materiales combustibles y de 

construcción. En la Tabla II se indican estos radionúclidos. 

TABLA II 

Radionúclido Vida Media Principal medio de decaimiento 

::.355 d (3 i' 

1<L35 a (3 

4..,.~, 
~·"- a " i' 

162.''i4 d o: 

:37. 7 a CI. 

2.411x10
4 

a CI. 

6.563x10
3 

a o: 

3. 735id O:s " " 
De estos, los actinidos que representan un riesgo desde el punto 

de vista de seguridad radiológica, son las que pudieran pasar a 

formar parte de la cadena alimenticia a travas de muestras de 

suelo, siendo los más importantes: 

y 

todos ellos emisores alfa (2). Estos radionúclidos se encontraron 

en muestras ambientales poco tiempo después del accidente de la 

planta nuclear de Chernobyl (2). 

2) Los principales actinidos presentes de manera natural que 
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i nc l rJyen a los isótopos de •ff·anio-y ·¡;o;'lÓry /}a sus descendie~tesº 
"· ,·, 

radiactivos, como ae presenta los esq~emas '•Íe; ·:iecaimiento 

correspondientes de las figuras 

Aún cuando se han desarrollado métodos para la determinación de 

actinidos (mediante procedimientos basados en reacciones redox, 

gravimetria, espectrofotometria, co•J l omb ime tri a, polarografia, 

etc), estos procedimientos no son lo suficientemente sensibles 

como para permitir la determinación en muestras ambientales. 

ello se requiere hacer uso de técnicas de separación radioquimicas 

v de sistemas de detección tales como detectores proporcionales, 

detectores de barrera de superficie y detectores de centelleo 

liquido. 

El objetivo del presente trabajo es desarrollar un método 

radioauimico que permita el análisis de los actinidos más 

importantes desde el punto de vista de vigilancia radiológica 

empleando técnicas lo suficientemente sensibles para determinar 

estos elementos a niveles ambientales. 

Debido a que los radionúclidos actinidos más importantes son 

emisores alfa, se mencionarán las propiedades de interacción con 

la materia de estas particulas, particularmente con los materiales 

que se emplean para su detección. 
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II . .:.:iNTEF:ACCION DE 0 LAS PARTICULAS AlrA CON LA MATERIA 

Las particulas alfa son iones de <'He 
02

) emitidos espontáneamente 

por· i·os r-adionúcl idos pesados. inestables ener9éticamante. las 

energias de las particulas alfa varian de acuerdo con el 

r-adionúclido del cual son emitidas y pueden alcanzar- hasta 10 MeV. 

Los pr-ocesos principales mediante los cuales interaccionan con la 

materia son ionización y excitación, y pierden la mayor par-te de 

su ener-gia de manera rápida, principalmente por interacción con 

los campos de Coulomb de los electrones del absorbedor (4). 

Otros procesos DO\' los cuales pueden perder energia. o ser sacados 

de un camoo de radiación, son las transformaciones nucleares, 

dispersión de Coulomb oor otros núcleos atómicos y radiación 

electromagnética; sin embar-go la contribución de estos procesos es 

muy pequefia en comparación con la de ioni=ación y excitación. 

Considerando que la masa en reposo de la partlcula alfa es muy 

o;¡r-ande er1 compar·ación con la masa en l'eposo del electr·ón, la 

energia dE transferida al medio mediante excitación e ionización a 

lo largo de un elemento de trayectoria dx está dada por-: 

donde 

·:iE 

•:iX 

8 z 

dE 4 
4 2 

N B rt e z 

2 
f1) 

dx m V 
o 

poder de frenamiento lineal o pérdida de energia especifica 

2 m 
o 

z 
V 

- ln [ 1 -

8 

2 
V 

2 c 
] - :: l (2) 
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B número atómico de frehamiento 

ze carga de la partlcula primaria Calfal 

v = velocidad de lá partlcula orimaria 

E energia cinetica de la particula primaria 

N número de átomos del absorbedor por cm 

Z número atómico del absorbedor 

m masa en reposo del electrón 

potencial de excitación e ionización promedio del absorbedor 

(valor experimental para cada elemento) 

Como las partlculas aue estamos considerando tienen una velocidad 

mucho menor que la de la luz, sólo el orimer término de la ecuación 

para 8 es de aplicación práctica. 

La pérdida de energia especifica dE / dx deoende del término NZ, 

de manera aue al comparar diferentes absorbedores, les que tienen 

un número atómico mayor y una densidad mayor. tendrán un poder cte 

frenamiento más alto (5). En la figura 4 se presenta la curva del 

po~er de frenamiento en función de la energ1a cara particulas alfa 

eri =ilicio. 

A energ1as muy bajas, las particulas alfa intercambian carga más 

fácilmente con el absorbedor (ionización), hasta que se convierten 

en átomos neutros de
4
He. 

La gráfica de la pérdida de energia especifica de una particula se 

llama curva de Bragg, representada en la figura 5 para el caso de 

las particulas al fa. Durante la mavor par·:: e de la tr·ayector·ia de 

la particula, su carga Permanece constante C+2) y su pérdida de 

energla especifica aumenta como I E. Casi al final de s1.1 

trayector·ia, la car.;¡a se debido a procesos de 
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neu tr·al i zac i ón. 

Otro aspecto a considerar, es que la pérdida de energia de la 

particula alfa es un .proceso estadistico. Las alfa son emitidas 

como haces de particulas monoenergeticas, por lo que es de 

esperarse que ocurra una dispersión en energias entre ellas cuando 

pasan a través de un absorbedor. Esta dispersión de energia está 

repr·esentacta por la anchura de la distr·ibución. de energias y varia 

con la distancia a lo largo de la travectoria de las particulas. 

Cuando se hace pasar un haz de oarticulas alfa a través de un 

material, la medición del númer·o de i:oar·tlculas que alcanzan una 

distancia dada en función de la ·Estancia. dan como resultado 

curvas como la 1:ie la fi 1:;p.ira 6, en la ·=1.1al la •:l'r·denada 2n la c:1.lrva 

integral es el número de particulas por unidad de tiempo que 

viajan la distancia R de la fuente. La ordenada en la curva 

diferencial multiplicada por dR es el número de particulas por 

unidad de tiempo aue tienen trayectorias finales entre R + dR de 

la fuente: esta curva diferencial 5e comporta corno una 

distribución normal con un m~ximo en Ro Calcance medial. En la 

práctica, el alcance medio es el espesor de absorbedor aue reduce 

el conteo euactamente a la mitad del 1alor aue tenia en ausencia 

de absorbeaor. El alcance extrapolado se obtiene extrapolando la 

parte lineal final de la curva a cero. 

En la figura 7 se muestra la gráfica energia-alcance para 

particulas alfa en aire Ccondiciones de temperatura y presión 

no r·ma l e s "> ( 7) • 

En los detectores de barrera de superficie, es importante conocer 

el alcance de las alfa en f•Jnción de la ener·gia, ya q•Je la 

12 



detección de las oarticulas requiere un espesor conveniente del 

material del detector. 

La figura 8 corresponde al alcance en función de la energia en 

silicio el cual se utiliza como detector para un sistema de 

espectrometria alfa 

Espectrometria alfa 

La espectrometria alfa es una técnica muy precisa, ver·sátil y 

sensible. que tiene aplicación en muchos aspectos del campo de la 

energia nuclear. Está basada en la detección de las particulas 

alfa orovenientes de un depósito uniforme mediante un ditector 

apr·ooiado. tal como 1Jn detector proporcional o uno de barrera de 

superficie, y equipo electrónico asociado, de manera que se pueden 

determinar cualitativa v cuantitativamente los constituventes de 

una mezcla de emisores alfa con una buena precisión en muestras 

ambientales, en soluciones de plantas de reprocesamiento y en 

blancos para mediciones de datos nucleares. También se utiliza 

ampliamente en el control analitico de separaciones auimicas de 

los elementos actinidos. Muchas de las núclidos en la región de 

los elementos pesadas de la tabla periódica, son emisores alfa, y 

las energias de las particulas alfa son caracteristicas de 

radionúclidos de los que san emitidas (8). 

las 

DETECTORES DE BARRERA DE SUPERFICIE Las detectores de barrera de 

superficie san detectores semiconductores, es decir, están hechos 

de materiales que poseen propiedades eléctricas de aislantes y de 

conductores, pueden pasar una corriente pera no tan fácilmente 

como un material conductor. Algunos ejemplas de materiales 

semiconductores son el carbono. silicio y germanio. 

13 
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mater·ial es absolutamente puro,· ·pueden' estar·_ pres.entes átomos de 
o--, -- - . 

e 1 emen tos contaminantes .c'ffeperid1endo--del-~ t ipo .. de •. contami r1a_ci_é>_n_, __ e 1 

~aterial ouede tener un exceso de átomos que ace~tan electrones o 

oue oor el cont~ario.donan electrones. Cuando estos materiales 

semiconductor·es se f•Jnden y enfr·ian dentr·o de •Jna estr·uctura de 

red cristalina, los átomos de la impureza ocuparán sitios en la 

red, sitios intersticiales o crearán huecos o vacancias en la red 

para minimi::ar la ener·gia libre de superficie; Tales mate1'iales se 

llaman de tipo o o de tipo n dependiendo de si el e:-:ceso 0:1e 

portador de carga es positivo o negativo, respectivamente. Cuando 

se crea un detector de estado sólido, el material puede ser dopado 

para fabricar un material de tipo p o de tipo n. Si e 1 

semiconductor tiene un número igual de portadores de carga 

positivos y negativos, se llama intrinseco; los materiales de más 

al ta p•Jr·e;:a ·~ue se utili;:an en la fabricación de detectores 

disponibles actualmente. contienen más átomos contaminantes que un 

material intrinseco verdadero. 

A escala atómica, un aislante tiene una brecha de energia muy 

grande entre la capa de valencia y la banda de conducción. En la 

figura 9 &e dibujan estas capas electrónicas. Los electrones 

asumen bandas de energia discretas en todos los materiales 

incluyendo aislantes, conductores y semiconductores. Para los 

aislantes, la banda de valencia está llena y en la estructura 

cristalina los átomos vecinos comparten electrones (enlaces 

covalentesl para completar la configuración de la capa de 

valencia. La banda de conducción está en un nivel de energia aún 

mas alto. Los aislantes no tienen electrones en su banda de 

16 
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conducción. Un electron que se. muev~ de la banda de valencia de un 

átomo a_-la banda.~de -valencfa.d_e. cl:t_ro _átomo req•Jier-e que 
:'· ' .:.,. 

haya un 

>?lectT-ón •HSt•onibLe ,enia otr;a: dÍ.~ección. Como r-e~ul ta 0io. no hay 

movimieríto 
... -, ... _;":--. -, 

cte\ ··carga·· .'::i?n{ un ma ter-ial aislante. En los 

conductores, la banda de conducción está parcialmente llena y en 

consecuencia los electrones de esta banda son libres de moverse de 

un átomo a otro, estos son electrones no unidos y por tanto hav un 

movimiento neto de carga. 

Los semiconductores tienen una capa de valencia llena y una banda 

de conducción vac!a. La brecha entre estas capas es bien pequefia. 

Si un electrón se eleva en energia •ie manera que ocupe la banda de 

conducción, es capaz de transportar carga mediante su migración al 

contacto positivo, en presencia de un potencial aplicado. De este 

modo, se crea un hueco que corresponde a la ausencia del electr·6n 

én la capa de valencia. A medida que los electrones de otros 

átomos se desplazan para cubrir este hueco, su movimiento crea un 

hueco en donde estaban. De esta manera, el hueco puede migrar al 

contacto negativo (figura 10). En los materiales de tipo p el 

Dortador de carga predominante es el electrón, mientras que en los 

materiales de tipo n el portador de carga predominante es el 

hueco. La velocidad de los electrones es ligeramente mayor que la 

de los huecos. La brecha de energia entre las bandas de valencia y 

de conducción de la red en el Silicio es de 1.115 electrón volts 

(6). La energia promedio para crear un par electrón-hueco es de 

aproximadamente =.62 eV !6). Parte de la energia no se utiliza 

para romper enlaces covalentes sino más bien se emplea en otros 

procesos en competencia como la liberación de energia dentro de la 

18 



red. 

- - Si-~-s e -yu:{ tapone -un -ma terial--~de-~t--ipo~-P --a-~un---materdaL de __ t i po __ n, su 

contacto es una unión i:.--n. Es-ta uniór, pÚeo:le pasa1' i:or·r·iente si se 

aplica voltaje colar~:ado en una dirección, polari:ación hacia 

adelante. pero no pasar• corriente si se aplica voltaje polari:ado 

en la otra dirección, polarización reversa. Estas situaciones se 

presentan en la figura 11. Cuando se aplica colarización reversa a 

un diodo, los portadores de carga son sacados de la región 

alrededor de la unión. Una vez que los cares electron-hueco son 

sacados de esta regicn. no fluira corriente. 

La ~nteracción de una oarticula alfa en un detector de silicio. 

ocasiona la liberación de electrones en la regicn sensible hacia 

la banda de cor11jucción. los c1Jales sor1 atr·aidos al ánod.o mediar.te 

la aplicación de un camoo eléctrico. Esta carga se deposita 

entonces sobre un capacitar aue está desviado por una resistencia 

alta, y el pulso de voltaje resultante se amolifica y registra 

posteriormente mediante los circuitos electrónicos asociados del 

sistema. 

Los reauisitos mas imoortantes cara lograr la mavor exactitud 

tanto cualitativa como cuantitativamente en este tipo de 

detecto~es son: a) obtener un depósito fino y con la actividad 

distribuida uniformemente; escoger un detector conveniente para la 

aplicación especifica junto con la electrOnica asociada apropiada; 

c) seleccionar un amplificador que tenga buena estabilidad y ruido 

bajo: el anali:ador asociado debe tener anchuras de canal 

variables, bien definidas y con una anc~1ura cte canal minima menor 

de 1 mV. tambien debe tener buena linealidad y estabilidad a largo 



p n 

al Si se colocan juntos un ~aterial p y uno n forman una unión p-n 

~ p n , (-) 

' 

1 1 1 

l 

bl Un diodo con unión p-n con polarización hacia adelante 

conduce la corriente 

, -
(-) p n (+) 

1 , , : 

el Un diodo con unión p-n no conduce cuando se aplica corriente 

reversa. 

Figura 11 
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pl_azo con .retr;opolai-ización digital adec1Jada oje manera q1Je el 

mismo sist~ma se p1Jeda cambiar fácilmente de 1Jn análisis espectral 

detallado de alta 

se r·ei:11J.iere 

normá~m~_rite 
0

1.in~ f,uente pahón para cal ibr·ación por energia y por 

eficienC:ia .en ·el inter·valo de energias de la muestr·a que se va a 

analizar, y con una actividad semejante a la escerada en la 

muestra; e) finalmente, se utili=an materi~les tra=adores (de 

preferencia radionúclidos no producidos en un reactor) para 

determinar el rendimiento q1Jimico del proceso de separación, sobre 

todo a niveles de radiactividad ambiental. 

Detectores 1Jsados en espectrometria alfa.- Las caracteristicas más 

importantes que debe cumplir un detector para espectrometria alfa 

SOfJ: 

1) oara que el pulso de salida se pueda tomar como una medida 

la energia de la particula alfa. ésta debe ser 

orooorcional exactamente al número de pares de iones producidos en 

el evento de ionización inicial, y la cantidad de energia que 

oierde la particula en promedio para producir un par de iones debe 

~ermanecer constante en el intervalo de la ti-ayectoria. Los 

.jetector·es que satisfacen estas condiciones incluyen a los 

contadores proporcionales, detectores de centelleo, cámaras de 

ioni=ación de rejilla-Frisch y detectores de barrera de superficie 

de or·o silicio. 

Es deseable que el detector tenga un poder de resolución y 1Jna 

eficiencia de detección altos, en especial c1Jando se c1Jentan 

depósitos de actividad baja. El fondo del detector debe ser bajo 
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en comparación con la ·activi•jad que se va a medir. 

Los. de.tecto:r~es __ ~!~~e;_ ;=_'-!mplen los req•Jisi tos más importantes son las 
. -

cámat·as:•:ie--íonización de rejilla y los detectores de barrer-a -.fé 

superficie, éstos se. consideran complem~n~arios y entre ellos 

pueden cubrir la mayoria de las aplicaciones. 

Detectores de barrera de superficie de silicio-oro. 

La mayoria de las mediciones en espectrometria alfa se hacen con 

este tipo de detector·es debido a s•Js pr.opiedades •le baja 

sensibilidad a la radiación gamma. buena resolución CFWHM de 14 

kev para partlculas de 5 MeV), tamano compacto y bajos requisitos 

de energia ( se requieren - c­._ ... ._; e V para cr·ear- un par· el ec tr·ón 

nueco). Sus principales desventajas son que para obtener una buena 

eficiencia en fuentes con actividad baja es necesario que ésta se 

encuentre muy cerca del detector lo cual no permite que se obtenga 

una buena resolución, son sensibles a la iuz y su vida útil está 

limitada por danos al material de silicio debidos a radiación. 

Las superficies activas de estos detectores son sensibles a danos 

por aceite y grasa en el ambiente. Los sistemas de bombeo se deben 

trabajar con trampas trias y se deben mantener presiones de menos 

de 10 Pa c-o.1 torr) durante la medición. 

En el caso de mediciones de muestras ambientales, es importante 

considerar que la contaminación de tondo aumenta con el uso y que 

normalmente no es posible descontaminar el detector, por lo que se 

requieren tomar precauciones especialmente cuando se hacen 

mediciones de emisores a naturales. La mavor parte de la 

contaminación de los detectores de estado sólido es ocasionada por 

emisores a hijos de las cadenas radiactivas naturales dando como 
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___ r-~s·~J1;~~~-que se implanterr productos en la supe,rficie del detectar-

lo cual dáécodge_r'1 a picos satélfte-~-s_e-i-.a- --!'epor-.tado __ }_?) ___ que es 

posíble_ disminuir la contaminaci6n por •Jn factor- de con IJT1a 

cérdida'de r-esolucióQ de solamente 1 ó 2 keV dejando suficiente 

aire en la camar-a de conteo para producir- 12 µg/cm 2 de absorbedor-

entre l~ fuente y el detector y aplicando un potencial negativo de 

6 volts a la placa fuente. El contaminante que causa danos más 

;;erios a lar·go plazo es el 210 Po debido qúizás a s•l propia 

volatilización. Se cuede disminuir esta posible contaminación por 

calentamiento de la placa fuente antes del conteo para volatilizar 

Algunas caracteristicas a considerar en el análisis de actinidos 

oor e5Dectrometria ~lfa aon las enunciadas a continuación: 

·La mavor-ia de los actinio:tos de interés emiten partículas a en la 

r·egiorr .je :..-~5 :1e1J ( 232íh) a :3.:3 MeV <"
212Po). No se ha encor1tr-ado 

una variacion aignificativa en la eficiencia del detector en el 

inter··1alo de emer•_;¡ías •:!e 2.5-:::.:3 MeV, lo cual hace que la 

evaluacion de los espectr-os a sea más simple que en el caso de los 

~spectr·os 1,;;amma. 

P.esoLt.ict.on 

La ~~solucion ae energia de un sistema de detección de 

espectrometr-ia alfa se define como la anchur-a del pico a la mitad 

del máximo <FWHMl dividida por el centr·oide del pico H. Esta 
o 

grooiedad es una medida del grado en que las particulas 

monoenergeticas producen alturas de pulsos de un solo valor f5). 

En un sistema de espectrometria alfa la dispersión del pico de 
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energia es una medida de la resolución. 

La resoluci~n_en_ e)íergia _mejor-a .al aumentar -la polarización del 

detector lo cual está especificado individualmente para cada 

detector. La evaluación de la resolución en energia (FWHM) de los 

picos no es simple debido a que la mayoria de las particulas a no 

son emitidas a un solo nivel de energia, por tanto, en general hay 

dos energias de particulas a que no se pueden resolver (10). 

Algunas veces, las caracteri~ticas del detectir se dan como la 

FWHM del pico •je 23
P+

2 'ºP1J registrado a 1Jna distancia fuente a 

detector igual a 1.5 veces el diámetro del detector. Para los 

sistemas de espectrometria a con detectores de barrera de 

superficie la resolución en energia depende del núclido al cual 

está relacionado¡ se puede mejorar la resolución si se incrementa 

la distancia de la fuente al detector debido a condiciones 

geométricas, pero en el caso de mediciones de bajo nivel en 

general, se trata de que la distancia fuente a detector sea más 

pequena para obtener una razón de conteo mayor. 

Caiibracion por enereia 

La calibración por energia de un sistema de espectrometria alfa se 

efectúa obteniendo el espectro de una fuente de referencia la cual 

contiene radionúclidos en la región de energia de interés. De 

esta manera se obtiene una ecuación que relaciona la energia con 

el número de canal: 

E m e + b (3) 

donde: 

E energia en MeV 

e canal 
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m pendiente de la recta 

b ordenada al origen 

Con esta ecuación se pueden identificar las energias en el 

espectro que correspqnden a los radionúclidos. Ya que por lo 

general son necesarios tiempos de conteo muy largos, es importante 

que el ~istema sea estable en calibración por energia. Uno de los 

factores que influyen es la temperatura por lo que es deseable que 

el cuarto de conteo tenga un control de temperatura (el aumento en 

temperatura tiende a desplazar los picos a números de canal más 

bajos). 

Fondo 

El fondo de un detector de barrera de superficie en general es 

bajo, sin embargo, el uso da como resultado que lleguen a estar 

contaminados, por ejemplo con ~ºPo o por núcleos de retroceso 

como el 22'Ra proveniente •:iel 228Th. En la práctica al hacer la 

evaluación del espectro, se resta el conteo de fondo del de la 

muestra. También es importante corregir por traslape de picos de 

energia más alta. 

Autoabsorcion en ta fuente y dispersion de ener~ia 

Los detectores de barrera de superficie tienen un espesor de 

ventana de aproximadamente 40 µg / cm2 equivalente a 2 µm. El 

valor· promedio del poder de frenamiento dE /dx para particulas con 

una energia de 5 MeV es de aproximadamente 

sólidos. 

150 keV / µm en 

Cuando no se obtiene una fuente delgada, las particulas a pierden 

energia antes de poder llegar al detector. Se pueden presentar dos 

efectos: 
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1) las particulas g provenientes de una fuente de depósito grueso 

y distribución de actividad homogénea muestran dispersió~ en 

energia y también pérdida de energia. 

2) el espesor del depósito puede variar en el área de la fuente. 

Estos dos efectos ocasionan deformación y ensanchamiento de los 

picos, lo cual hace que la evaluación del espectro no sea 

confiable. 

Centelleo liquido 

Uno de los métodos más útiles para la detección de la radiación es 

el de centelleo, basado en la propiedad que tienen algunos 

materiales de emitir un centelleo de luz cuando interacciona con 

ellos la radiación ionizante. 

Las propiedades deseables de un material de centelleo son: 1) 

convertir la energia cinética de las particulas cargadas en luz 

detectable con una eficiencia alta; 2) la conversión debe ser 

lineal, es decir, la intensidad de la luz debe ser proporcional a 

la energia depositada en un intervalo lo más amplio posible; 3) 

debe ser transparente a la longitud de onda de su propia emisión 

para permitir una buena recolección de luz; 4) el tiempo de 

decaimiento de la luminiscencia inducida debe ser corto para 

generar pulsos de se~al rápida; 5) debe ser de buena calidad 

óptica y en tamaRo grande; 6) su indice de refracción debe ser 

cercano al del vidrio para permitir un acoplamiento eficiente de 

la luz del centelleo a un tubo fotomultiplicador. 

Se conocen diversos materiales que cumplen con la mayoria de las 

propiedades mencionadas entre los cuales se pueden incluir a los 

cristales de haluros alcalinos inorgánicos, los liquidas orgánicos 
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--y -los--plásticos. Los cristales inor'gánC::os -tienen -una mejor emisión 

de luz y linealidad por lo que se utilizan más para espectrometria 

gamma, mientras que los materiales orgánicos tienen una respuesta 

más rápida y en consecuencia se aplican más para la detección de 

particulas beta y neutrones rápidos (5). 

Un centelleador liquido es una solución orgánica constituida por 

un disolvente orgánico, uno o más solutos de centelleo orgánicos y 

en algunas ocasiones, un detergente que per.mita incorporar la 

muestra generalmente acuosa. La detección de la radiación nuclear 

en una solución orgánica depende de la producción de moléculas de 

disolvente excitadas, el cual pueda transferir eficientemente la 

energia a un salute, el cual a su vez emitirá fotones, cuyo número 

dependerá por tanto, •iel rrúmer·o 'de moléc•.tlas excitadas por la 

particula ionizante. La energia de los fotones es caracteristica 

del salute particular y de sus niveles excitados de energia 

electrónica y en general, la propiedad de luminiscencia está 

asociada con las moléculas orgánicas conjugadas, es 

aquellas que tienen electrones n deslocalizados. 

decir, 

En la figura 12 se muestra el diagrama de niveles energéticos de 

la estructura n y los diversos procesos que pueden ocurrir cuando 

una molécula orgánica es excitada. 

Para las moléculas de interés como centelleadores orgánicos la 

diferencia de energia entre los estados singulete 81 y So es de 3 

ó 4 eV y es •.m poco más peque!'!a entre los niveles de energía más 

altos. También se presentan los niveles vibracionales con un 

espaciamiento del orden de 0.15 eV. 

El proceso responsable de la emisión rápida de radiación luminosa 
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se llama fluorescencia y tiene una duración de 10-15 a 10-9 seg. 

Este fenómeno ocurre frecuentemente entre el primer 

excitado singulete (810) y el estado basal de la molécula 

estado 

(Soo), 

la cual corresponde a la máxima energia de un fotón que puede ser 

emitido por la molécula excitada¡ la emisión no es monoenergética 

ya que las energias de los fotones cubren una banda muy amplia y 

que se presenta en forma de un espectro de fluorescencia, el cual 

refleja la probabilidad de transición entre ~10 y las niveles 

vibracianales del estado basal de la molécula (11). La mayoria de 

los salutes centelleadores orgánicos tienen espectros de 

fluorescencia can varias picas de intensidad fluorescente como el 

que se muestra en la figura 13 (12). 

Otro procesa que puede ocurrir es el de fosforescencia, con una 

duracian de 10-
5 a 10-

3 seg, el cual involucra un cambio de 

spin, por la que se llama transición prohibida y corresponde a una 

transición entre el estado triplete al estada basal¡ la formación 

del estado triplete se presenta por un procesa de cruce 

intersistema entre las estadas excitados singulete y triplete de 

la molécula. Sin embargo, en medias liquidas la emisión desde un 

estado triplete al estado basal na se observa. Debida a que la 

duración de un estada triplete es larga, la energia se pierde 

mediante procesos de extinción a del tipo triplete-triplete (5). 

A partir del estada triplete la molécula puede pasar a un estada 

singulete y decaer desde ahi al estada basal, lo cual da origen al 

fenómeno de fluorescencia retardada. 

Finalmente, existen procesas de desexcitación que no conducen a la 

emisión de fluorescencia, en las que la energia se pierde en forma 
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de calor. Tales p~ocesos no radiativos están agrupados por el 

término extinción y con frecuencia son el resultado de 

transferencia de energia del soluto a moléculas de impurezas del 

centelleador orgánico. Uno de los casos más comunes de agentes de 

extinción es el oxigeno disuelto en el liquido de centelleo. 

En algunas ocasiones, se agrega un tercer componente a la solución 

de centelleo cuya función es absorber la luz producida por el 

soluto primario y reemitirla a una longitud ~e onda mayor, de 

manera que su espectro de fluorescencia sea más cercano a la 

sensibilidad de un tubo fotomultiplicador. En este tipo de mezclas 

binarias y terciarias son muy importantes los procesos de 

transferencia de energia de molécula a molécula. 

La técnica de centelleo liquido se utiliza principalmente para la 

determinación de radionúclidos de energia baja que no es posible 

analizar fácilmente mediante otros métodos, tales como el H-3 y 

C-14. 

Eficiencia de conteo 

Una caracteristica importante de esta técnica es que la muestra 

está directamente en contacto con el detector por lo cual la 

eficiencia de detección es muy alta en relación con otras 

técnicas. Esto es de interés particularmente en el análisis de 

radionúclidos emisores a y durante los últimos anos se han 

desarrollado procedimientos especialmente para la determinación de 

actinidos, los cuales involucran la extracción con disolventes y 

el conteo en un sistema con un solo tubo fotomultiplicador, 

empleando técnicas electrónicas de discriminación por forma de 

pulsos. En la práctica se ha informado de eficiencias de conteo 
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cercanas ai 100S (14); 

No obstante, la técnica de centelleo liquido utilizada tal como se 

presenta en este trabajo tiene la limitación de no proporcionar 

información acerca d~ la actividad de cada isótopo del elemento de 

interés, y por tanto sólo debe usarse cuando se requiere 

determinar la actividad total del elemento. 
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IIIC SEPARACION DE ACTINIDOS POR METODOS RADIOQUIMICOS 

Debida a que en una misma muestra se pueden encontrar varios 

emisores alfa can energias muy cercanas, es necesario separar los 

actinidas mediante procedimientos radioquimicos, especialmente de 

las elementos transuránidos (15). Las determinaciones de actinidos 

en muestras ambientales involucran diversas problemas tales cama 

interferencias en energia, procedimientos radioquimicos muy largos 

y problemas con determinaciones del rendimiento (10, 21). Se han 

reportado en la literatura diversos procedimientos para la 

determinación de actinidos en muestras ambientales, éstos en 

general, involucran una descomposición total de la muestra 

mediante lixiviación y disolución, un ajuste de valencia, una o 

más separaciones selectivas empleando resinas de intercambio 

iónico o por extracción con disolventes y un 

preparación de la fuente alfa, casi 

proceso 

siempre 

de 

por 

electrodepositación (16, 17). Generalmente se agrega al inicio del 

proceso un trazador que se utilizará 

rendimiento radioquimico. 

Tra.za.dores 

Para determinar el 

La cantidad de trazador a ser usada depende de la actividad que se 

espera encontrar en la muestra (17) y debe ser igual o mayor que 

la del radionúclido a ser determinado, de manera que la 

incertidumbre estadística en la determinación del rendimiento no 

sea mayor que la del radionúclido en la muestra (18); en general 

se utilizan hasta 100 dpm del trazador emisor alfa. 

Para la determinación de plutonio, el trazador más ampliamente 

usado es el 
236

Pu por razones de disponibilidad, éste decae a 
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232U, de manera que se producen todos los productos de decaimiento 

•1el -232Th. El 242 Pu también es-un-buen-trazador,_- con la ven_taja de 

tiene una vida media más larga que el ~6Pu, y que decae a 

238U, por· lo que pr·esenta menos problemas de contaminación por 

radionúclidos de retroceso en el detector y además no requiere 

purificación por crecimiento de sus hijos debido a su vida media 

más larga (16). 

El 232U es quizás el mejor trazador para los isótopos del 

pero tiene el problema de decaimiento a 
228

Th e hijos. 

uranio 

Para la determinación de torio, se utilizan el 
234

Th y 
229

Th (10, 

18). Se emplean el z31Pa 

el z37Np y z39Np (emisor 

ame ricio y el 2''cm para 

y z33Pa como 

(1, y) para 

curio (18). 

trazadores del 

el neptunio, 

protactinio, 

e 1 
242

Am para 

Los dos procedimientos para la determinación de plutonio más 

ampliamente usados involucran ya sea la lixiviación selectiva de 

plutonio con ácidos nitrico y/o clorhidrico, o una descomposición 

más completa con ácido fluorhidrico, seguidas ambas por una 

purificación mediante resinas de intercambio aniónico. El 

procedimiento más efectivo y altamente desarrollado, emplea la 

descomposición total por fusiones con fluoruro y pirosulfato de 

potasio y a continuación una separación del plutonio con sulfato 

de bario y extracciones liquido-liquido. Este procedimiento tiene 

la ventaja de que se pueden determinar simultáneamente todos los 

demás radionúclidos emisores alfa del Ra al Cf con rendimientos 

consistentes de cada uno de alrededor del .,5 % (16). Un 

procedimiento para la determinación del uranio y los elementos 

transuránidos es el basado en la precipitación con sulfato de 
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bario de los elementos c:omo iones ter:, o , t'etraval entes. Se puede 

de 

cada uno mediante o>:idac:iones selec:tivas --(19). Sin embargo, la 

separac:i6n y c:onteo de los ac:tinidos c:omo grupo tiene la 

desventaja de que se pueden presentar interferenc:ias tales c:omo la 

del 
Z38 -

P•J los c:uales por tener 

energias similares no se pueden evaluar f•c:ilmente en el espectro 

alfa (20). También se ha descrito la dete.rminac:i6n de estos 

elementos mediante la coprec:ipitac:i6n como oxalatos, con fluoruro 

de lantano, c:on fluoruro de neodimio (21) y con fosfato de bismuto 

(22, 23). En uno de tales procedimientos (24), se describe la 

determinac:ión de plutonio, americio y c:urio siguiendo •Jna 

secuencia de reducción-oxidación para ajustar el estado de 

valencia del Pu a (IV). Un procedimiento m•s simple es el que 

involucr·a la coprec:ipitaci6n con Fe 3
• y ·c:ontinúa con una 

separación a partir de medios nitrico y clorhidrico en una resina 

de intercambio aniónic:a. El torio, americio y curio no se retienen 

en la resina y se obtienen posteriormente mediante otra separac:ión 

en una resina aniónica. La separación del fierro y uranio se lleva 

a c:abo usando una elución con •cido nitrico. El plutonio se 

elimina de la resina c:on •cido clorhidrico (25). Se ha enc:ontr-ado, 

(26) que los elementos transplutónicos en medios clorhidric:o y 

nitrico son adsorbidos solo ligeramente en las resinas ani6nic:as 

pero la presencia de metanol aumenta el interc:ambio ani6nico de 

estos elementos, espec:ialmente en medio sulfúric:o. Esta es la base 

de un proc:edimiento desarrollado para la deter-minaci6n de americio 

y curio, el c:ual también permite el an•lisis secuencial de 
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plutonio¡ sin -~~b-argo-, r1o~malmente no se requiere la separación de 

americio y curio debido a que las energias de los radionúclidos 

no son cercanas, por lo que ambos se determinan en el mismo 

espectro. Otro méto•:ia es el de coprecipitación con Fe 3+, seguida 

por una separación por intercambio aniónica en la cual el fierra y 

otros elementos presentes no se retienen en la resina, el torio se 

elimina eluyéndala can HCl 12 M y el plutonio se obtiene 

reduciéndolo al estado de oxidación 3+ utilizahda yoduro (27). 

Proceso de depositación electroquimica. 

La espectrometria alfa de alta resolución requiere la obtención de 

un depósito muy delgado y uniforme de los elementos. Se han usada 

cuatro técnicas básicas de depasitación: evapor·ación al vacio, 

electradispersión, pintado o grabado con un disolvente volátil, y 

la depasitación electr·aquimica, siendo ésta última la más 

empleada. Lós métodos de depositación electroquimica están basadas 

en la depositación catódica de los óxidos hidratados de actinidos, 

ya sea a partir de un medio alcalino a de medios ligeramente 

ácidas (nitrico, clorhidrico, perclórico o sulfúrico) con a sin la 

adición de ácida oxálico, y conteniendo cantidades variables de 

sales de amonio a alcalinas. Las electrolitos que se han utilizado 

i ne l 1Jyen: KOH-K
2

CO 
3

• f ormiato de aman i a, NH 
4 
Cl-HCl, NH 

4 
Cl y NH 

4
1, 

(NH
4
\SO¡ isopr·opanal y dimetilsul fóxido. Las 

electrolitas a base de cloruros tienen el problema de que se 

desprende claro, el cual ataca al platina y al cátodo de acero 

inoxidable durante la depositación electroquimica y requiere el 

usa de un sistema de ventilación local¡ el platino y fierro 

desprendidos de los electrodos se depositan en la plancheta y 
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ocasionan un espectro degradado. El oxalato se ha usado para 

suprimir la depositación electroquimica del fierro, pero también 

inhibe la depositación de Pu y Am. Se ha propuesto una técnica que 

permite la eliminaci~n de cloruros mediante humos sulfúricos y la 

preparación posterior del electrolito por ajuste de la solución a 

pH 2 cori amoniaco (28). La eliminación de cloruros con H
2
SO, o por 

evaporación a sequedad en presencia de NaHS0
4 

tiene la ventaja de 

que se evita la hidrólisis de los actinidos ~n esta etapa. La 

corriente óptima encontrada es de 1-1.2 Amp. En otro trabajo (29) 

se sugiere emplear NaHS0
4 

como electrolito, agregándolo antes de 

la eliminación de humos sulfúricos lo cual evita que los 

actinidos se sobrecalienten sobre el vaso¡ los actinidos se quedan 

en la sal del ácido hasta casi sequedad y al agregar agua para 

disolver estas sales, el pH de la solución es lo suficientemente 

bajo para evitar la hidrólisis del actinido. Como solución 

reguladora a pH 1.5-2.5, se usa Naso 
2 ' 

el cual también es 

excelente electrolito que disminuye la resistencia de la celda. 
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rv PARTE EXPERIMENTAL 

i) ANALISIS POR ESPECTROMETRIA ALFA 

El análisis de actinidos por espectrometrla alfa se efectuó en 

muestras de 20 litros de agua, obteniendo una plancheta con el 

electrodep6sito de cada una de las fracciones correspondientes a 

los elementos. El método está basado en la coprecipitación de los 

elementos con Fe(OH)
3 

seguida de 

ir1ter-cambio iónico, y la 

una separación en una columna de 

preparación de 

electroquimico para su conteo posterior 

espectrometria alfa. 

mediante 

un 

un 

depósito 

sistema de 

La purificación del trazador de 
232U para eliminar al torio y sus 

hijos, se llevó a cabo con base en el procedimiento descrito en la 

ref.17 para los casos en que se pueden tolerar cantidades pequenas 

de sulfatos. En la solución del trazador, se eliminan todos los 

descendientes radiactivos del 232U sin cambiar 

del ~2U; también se eliminan de la misma el 

elementos transuránidos. 

ia concentración 

protactinio y los 

El trazador de no l'equiere pul'ificaci6n y se utilizó 

directamente. 

A continuación se describe el procedimiento seguido: 

1.- Se tomó una muestra de 20 litros en un l'ecipiente fol'rado en 

su parte interior con plástico y conteniendo una barra de 

agitación magnética. 

2.- Se adicionaron 5 ml de HN0
3 

concentrado por cada litro de 

muestra (100 ml). 

3.- Se agregaron los trazadores: 

232U : se tomaron 0.5 ml de solución que corresponden a 4.06 dpm 
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de zs2u 

----
239Pu--:-"se-tomar()n 0.1 ml de solución q•Je equivalen_~-5~97dpm .de 

23PP•J. 

4.- Se agregar·on· 4 ml de una soli.1ción de 

mg/ml). Se agitó durante 3 horas. 

5.- Se agregó hidróxido de amonio hasta tener un pH de 9.0 

(aproximadamente 125 ml) y se agitó durante 2 horas. 

6.- Se dejó asentar el precipitado durante la noche 

7.- Se eliminó el liquido sobrenadante mediante el uso de un 

sifón, cuidando que no se perdiera el precipitado. 

Los siguientes procesos se llevaron a cabo dentro de la campana de 

e>:tr·acción: 

a.- Se filtró la fracción restante empleando papel Whatman #1. 

9.- Se disolvió el precipitado con HCl 6M. 

10.- Se evaporó casi a sequedad. 

11.- Se agregó H
2
0

2 
suficiente para mojar el precipitado obtenido. 

12.- Se evaporó de nuevo casi a sequedad. 

13.- Se agregaron 20 ml de HCl 6M para disolver las sales. 

14.- En caso de presencia de residuo, se trató como sigue: 

se transfirió a un vaso de teflón 

se agregaron 10 ml de HF al 48S y 5 ml de HN0
3 

16 M 

- se evaporó casi a sequedad 

- se majó el residuo con H O 
2 2 

- se evaporó casi a sequedad 

- se agregaron 10 ml de HCl 16 M 

se evaporó casi a sequedad 

se agregaron 5 ml de HCl 6 M y una gota de H
2
0

2 
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se calentó para disolver el residuo (60°C) 

- se agregó la solución a la.columna (punto 20) 

15.- Se adicionó HCl 12 M (20 ml) hasta tener una sol~ci6nc 9·M-

16.- Se agregó una gqta de H
2
0

2 
al 30 1 por cada 10 ml de solución 

·~ M. 

17.- Se.calentó durante 1 hora (80-90°C) cubriendo el vaso con un 

vidrio de reloj. 

18.- Se dejó enfr-iar la solución hasta temperatura ambiente (20 

minutos). 

19.- Preparación de la columna de intercambio aniónico: 

se eliminaron las particulas finas de la resina (Dowex 1-X2 

50-100 mallas) mediante suspensión y decantación repetidas 

- se agregó un volumen equivalente al 10 Z de la resina, de HCl 12 

M (2 ml) 

se transfirieron a la columna 20 ml de resina 

se agr-egó silica gel (polvo) en HCl 1.2 M par-a tener 

aproximadamente 1.5 cm en la columna 

se eluyó con 20 ml de HCl 12 M 

se eluyó con 250 ml de HCl 1.2 y se ajustó el flujo a 6 

ml/mín. 

20.- Inmediatamente antes de usar la columna, se eluyó con 100 ml 

de HCl M conteniendo una gota de H
2
0

2
• 

21.- Se vació la muestra en la columna, r-ecolectando la fr-acción 

eluyente. 

22.- Se lavó con 50 ml de HCl 9 M y se agregó a la fracción eluida 

en el paso anterior. Esta fr-acción contiene a los elementos torio, 

americio y curio, los cuales se separaron posteriormente (puntos 
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2Tal 31Y. 

23.- Sé eluyó con 50 ml de HN0
3 

7.2 M. Esta fracción corresponde 

al fier-ro. 

24.- Se eluyó con lOQ ml de HN0
3 

7.2 M. La fracción resultante 

contiene al uranio. 

25.- Se lavó la resina con 5 ml de HCl 1.2 M. 

26.- Se eluyó con 50 ml de HCl 1.2 M conteniendo 1 ml de 

Esta fracción cor-responde al plutonio. 

27.- La fracción que contiene al torio, americio y curio se hizo 

pasar por una columna acondicionada pr-eviamente como sigue: 

-se eliminar-en las particulas finas de la resina (Dowex 

1-X2 50-100 mallas) mediante suspensión 

repetidas. 

se agregaron 2 ml de HCl 12 M 

se transfirió la resina a la columna 

se eluyó con 20 ml de HCl 12 M 

se eluyó con 100 ml de HN0
3 

7 ? M 

y decantación 

28.- Se vació la fr-acción que contiene al torio, americio y curio 

en la columna, recolectando el eluato 

29.- Se eluyó con 50 ml de HN0
3 

7.2 M agregando a la fracción del 

punto 27 (fraccion conteniendo amer-icio y curio). 

30.- Se eluyó la columna con 50 ml de HCl 9 M. Se recolectó esta 

fracción la cual contiene al torio. 

31.- La pur-ificación de la fracción de tor-io se llevó a cabo 

empleando extracción con disloventes mediante el procedimiento 

siguiente: 

- se evaporó casi a sequedad la fracción de torio 
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- se disolvió en 50 ml de HNO- 8 M y se ve~ti.6 en 
9 

un embudo de 

se¡:,ar·aci6r1 
-- - -oo-:.=---

- se agregaron 20 ~i-~i (foifato d~ tri n-butilo). Se agitó 

durante unos minutos y se dejaron separar las fases 

se colectó la fase acuosa en un embudo de separación 

se repitió la extracción con TBP 

se agregaron 15 ml de xileno y 20 ml de HCl 0.075 M. Se agitó 

y se dejaron separar· las dos fases. Se - recolectó la fase 

acuosa 

32.- Se evaporó casi a sequedad la tracción de torio 

Prepa.racion de muestras para conteo por espectrometria alfa 

A cada una de las fracciones recolectadas se le dió el siguiente 

tratamiento: 

1.- Se evaporó la muestra casi a sequedad en un vaso de teflón. 

2.- Se disolvió en la cantidad mfnima de HN0
3 

y se transfirió a un 

vaso de 5 ml. 

3.- Se agregaron 0.5 ml de H
2
S0

4 
concentrado y se evaporó hasta la 

aparición de vapores sulfúricos. 

4.- Preacondicionamiento de la celda de depositación 

electroquimica: 

i) se enjuagaron todos los elementos con agua destilada 

ii) se colocó la plancheta dentro de la celda (figura 14) 

iii) se verificó que no hubiera fugas llenando la celda con agua 

destilada 

5.- Se agregó H
2
50

4 
al 1 % e indicador azul de timol. Se burbujeó 

NH hasta el cambio de coloración a rosa salmón. 
3 

6.- Se transfirió la muestra a la celda de depositación 
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Electrodo de platino 

Soporte de tltflón 

------Vial d• polinil810 

Plancheta de acero 

inoicidable 

Figw·a 14.- Diagra-. de la celda de electróli•is 

Figura 15.- Diagrama del proceso de depositación electroqui•ico. 
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electroquimica. Se ajustó el pH a 2.5-2.7 con NH
3 

verificando 

mediante el cambio de coloración del indicador a rosa salmón. 

7.- Se colocó el electrodo de platino en la celda y se conectó a 

la fuente de voltaje.(figura 15) 

8.- Se efectuó la depositación electroquímica Amp durante 

horas, al final de las cuales se agregaron 10 ml de NH
4

0H 1.5 

2 

M. 

Se continuó la depositación electroquimica minuto más y se 

desconectó la fuente. Se guardó la solución en un vaso. 

9.- Se lavó la plancheta con NH
4

N0
3 

1 % en NH
4

0H 1 M y luego con 

etanol conteniendo 4 gotas de NH
4

0H. Se secó sobre una parrilla de 

calentamiento. 

Conteo de Las pLanchetas en ei sistema de espectrometria aL/a 

El sistema de espectrometria alfa utilizado el cual se representa 

en el diagrama de bloques de la figura 16 consta de: 

!.-Un detector de barrera de superficie oro-silicio dentro de una 

cámara la cual puede cerrarse herméticamente y que está conectada 

a una compresora para hacer vacio 

2.-Una fuente de alto voltaje que alimenta al detector 

3.- Un preamplificador cuya función es convertir la corriente 

proveniente del detector a voltaje, amplifica la seffal 

linealmente, proporciona cerrado del circuito al diodo para 

minimizar la carga capacitiva del diodo y permite el 

emparejamiento de las impedancias. 

4.- Un amplificador que amplifica la seffal y le da forma 

5.- Un amplificador polarizado que tiene como propósito permitir 

la expansión de una región de interés. 

6.- Un analizador multicanal en el cual se presenta el espectro 
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¡TELETIPO! 

1 
r==l 1 1 Af'IPL IF ICADOR ANALIZADOR 
~---~ PREAtlPLIFICAOOR --') Al'1PLIFICADOR ~ PCILARIZAIXJ ----? 11UL.TtCANAL 

r 
FUENTE DE 

VOL TA.JE 

Figura 16.- Diagrama de bloques del sistema de Espectrometrfa Alfa 
ut i 1 izado. 
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7. - Un graf icador 

8.- Un teletipo 

Las muestras fueron contadas en el sistema de espectrometria alta, 

previamente calibra~o por energla empleando una fuente que 

contiene 
23

"Pu (5.15 MeV), 
261

Am (5.484 MeV) y 2"cm (5.806 MeV). 

ii) ANALISIS POR CENTELLEO LIQUIDO 

La técnica de centelleo liquido tal como la que se emplea con un 

sistema comercial, no proporciona información sobr-e los 

radionúclidos que componen al elemento. Es por ello que se utiliza 

más bien para determinaciones como elemento total 

En este contexto, se presenta la aplicación a la determinación de 

uranio natural en agua empleando el procedimiento de separación 

radioquimica del elemento, descr-ito anteriormente. Para probar- la 

validez del procedimiento radioquimico y de la técnica de 

centelleo liquido, se efectuaron análisis en muestras de 1.1n 

litro marcadas con concentr-aciones de actividad conocidas de 

uranio natural. Se obtuvo el espectro de uranio natural empleando 

una solución patrón de la USEPA. 

También se obtuvieron los espectros correspondientes a 

23<>P•.1, 2.uAm y 2.30Th. 

La fracción r·esul tante de la separ·ación radioquimica se evaporó 

casi a sequedad en un vaso de teflón y se agregaron 5 ml de HNO 
3 

2N. La muestra se transfirió a un vial de polietileno y se 

agregaron 10 ml de solución de centelleo, la cual está constituida 

por: 

7 g de PPO (2, 5 difenil oxazol) 

1.5 g de bis MSB (1,4 bis (metil estiril) benceno) 
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_ 364 ml de Tri ton N-101 (detergente) 

1000 ml de p-Xileno 

El conteo de las muestras se llevó a cabo seleccionando una ventana 

de conteo que corresponde al espectro del uranio natural. 

El rendimiento radioquimico en este caso, se determinó haciendo el 

análisis de una muestra que contiene una cantidad conocida de una 

solución patrón del uranio natural. 
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DISCUSION DE RESULTADOS 

Espectrometria alfa 

Espectro de caLibracion 

La calibración por energia del sistema se efectuó con una fuente 

de y Como ejemplo, se presenta un 

espectrQ de calibración con los picos de los tres radionúclidos. 

Energia Número de canal Radionúclido 

5.157 450 z39Pu 

5.486 573 2 .uAm 

5.806 685 2 ''cm 

La ecuación que relaciona la energia con el número de canal para 

este caso es: 

E = 0.0027 MeV/Canal + 3.911 

Debido a que los espectros de las fracciones se obtuvieron en 

tiempos diferentes, las ecuaciones de calibración por energia son 

distintas en cada caso. 

A partir del mismo espectro, se puede determinar la resolución del 

sistema, tomando el primer pico ( 239P•J): 

Del espectro, se tiene que la FWHM es de 26 canales, de donde se 

puede calcular la energia que corresponde a esta FWHM: 

E m x e 

siendo m la pendiente de la recta y C el número de canales (FWHM): 

AE = 2.7 keV/canal x 26 canales = 70.2 keV 

La resolución está dada por: 

A E 
R 

E 

70.2 X 100 

5157 
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Trazadores 

Espectros de ~ tracción 

Para probar el procedimiento propuesto se efectuó el an•lisis de 

una muestra conteniendo únicamente los trazadores de 

(purificado) y 
29PPu, obteniéndose los espectros correspondientes. 

Espectro de la fracción de uranio 

En base a la calibración por energía: 

E= 0.00508 MeV/canal + 3.783 

se identificó el pico del trazador 292U: 

Canal 

300 

Energia 

(Me V) 

5.309 

Radionúclido 

Esto dió una indicación de que el procedimiento de puriticación 

del trazador de 292U y la separación radioquimica es capaz de 

pr·oporcionar un 

descendientes. 

espectro sin int'erferencias 

Espectro de la tracción de plutonio 

del y sus 

El espectro de la fracción de plutonio presentó tres picos, los 

cuales fueron identificados, de acuerdo con la calibración por 

energia correspondiente: 

E = 0.0022 MeV/canal ~ 3.852 

como los siguientes radionúclidos: 

Canal Energia 

(MeV) 

463 5.139 

590 5.492 

796 6.064 

so 

Radionúclido 

29PPu 

29BPu 

2t2Bi 
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~l 239P~ se ent~entra- como impureza radionuclidica, producido 

posiblemente junto con el en el reactor. El otro 

radionúclido identificado, el 
212

Bi, es un descendiente del 
232

U y 

apareció en todos los espectros por lo que se cree que no se 

separa durante la purificación del trazador ni mediante el 

procedimiento radioquimico. Sin embargo, para propósitos de 

análisis del plutonio no interfiere porque su energía es más alta 

que los radionúclidos de interés. 

Un aspecto a considerar es que de los dos trazadores posibles para 

el análisis de plutonio, el que presentaría menos problemas de 

interferencia es el 
2
• 2Pu. 

Espectro de la fracción de torio 

La obtención de la fracción de torio, se efectuó mediante el 

procedimiento radioquimico utilizando el trazador de 
232

U sin 

pur·i ficar, es decir C
0

onten i en do al 229Th en e qui 1 ibri o y con sus 

descendientes. En el espectro resultante se observan los picos 

correspondientes, identificados de acuerdo con la calibración 

respectiva: 

E = 0.0051 MeV/canal + 3.66 

Canal Ener·gi a Radi onúc l ido 

(MeV) 

340 5.418 zzeTh 

391 5.E.8 ZZ'Ra 

462 6.046 ZlZBi 

509 6.288 zzoRn 

601 6.762 z1c:sPo 

988 8.755 212Po 
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De los datos anteriores se observa que no -hubo ~na s~paración 

completa del torio y sus radionúclidos hijos, por lo que seria 

conveniente efectuar una segunda separación mediante extracción 

con TBP y Xileno. 

Determincu:ion de radionuclidos de uranio 

Siendo el trazador de uranio el único que no dió interferencias, 

se llevó a cabo el análisis de una muestra conteniendo algunos 

radionúclidos de ese elemento. El espectro de la muestra de uranio 

presenta los picos resultantes. 

La calibración por energía proporcionó la siguiente ecuación: 

E = 0.0027 MeV/canal + 3.86 

Canal Energía Radionúclido 

(MeV) 

119 4.196 2381J 

182 4.370 z3~u 

327 4.771 z3'u 

524 5.315 Z3ZU 

799 6.074 Z12Bi 

De nuevo, se presentó el pico que fue asignado al u
2Bi, el cual 

no presenta interferencia para la determinación cualitativa ni 

cuantitativa. 

Para la evaluación cuantitativa, se calculó el rendimiento (R) del 

trazador: 

C X 100 
R (%) 

e x t x dps 

donde: 

c = cuentas bajo el pico del 
232

U 

t tiempo de conteo (segundos) 
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e = eficiencia del detector 

dps = activÍdad en desintegraciones por segundo del trazador 

El cálculo del rendimiento dió como resultado 54 z. 
La concentración de actividad de los radionúclidos de uranio se 

determinó de acuerdo con la siguiente ecuación: 

cuentas x 60 x 100 
dpm 

donde 

cuentas cuentas totales bajo el pico del radionúclido 

60 factor de conversión de 
-1 . -1 

s a m1n 

t tiempo de canteo 

e = eficiencia del detector 

r = rendimiento radiaquimico 

Las resultados obtenidas son los siguientes: 

10. 60 dpm 0.46 dpm 21.24 dpm 

Centelleo liquido 

En el espectro de uranio natural se seleccionó la ventana de 

conteo indicada y las muestras se contaran en esa región. 

Al analizar muestras con una concentración conocida de uranio, se 

obtuvieron los siguientes resultadas: 

11 

12 

13 

Valor obtenido 

(pCi/l) 

Promedio 

11 

57 

Valor conocido 

(pCi/l) 

13 
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Estos resultados muestran que la técnica de centelleo liquido es 

lo suficientemente confiable par·a la determinación de 

radionúclidos, siempre que se trate de una determinación como 

elemento, o bien cuando no se requiere un análisis isotópico de la 

muestr-a. 

Los resultados anter-iores también indican que es posible 

determinar concentraciones de actividad del orden de pCi/l. Como 

ejemplo, 3 pCi/l equivalen a 9 H 10-cS g/l de ur-anio, resultado que 

dificilmente se puede obtener- mediante otr-as técnicas más 

conocidas de análisis. 

Se pueden efectuar análisis de los actinidos mediante esta técnica 

una vez que se han separ-ado los elementos radioquimicamente. Para 

el conteo, es necesar-io obtener el espectr-o correspondiente y 

seleccionar una ventana de conteo. Los espectros siguientes 

corresponden a algunos radionúclidos que se pueden determinar. 
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flPENDICE 1 

TABLA DE ENERGIAS DE E~ISORES ALFA (2) 

Vida m•d1a 

2.1 X 10
1

' a 

1.02 ' 10• • 

1.06 )( 10". 

97,5 a 

1.78 X 10d • 

l. 78 x ioº a 

1.oa x 10
1

• • 

1
1 X 107 

il 

2 )( 1015 
• 

b.9 X 10" • 

3.05 X !Od • 

2.15 ,. 

60.6 .. 

8.03 d 

2.098 a 

102 a 

138.4 d 

0.2·% µ• 

'1.28 J.'5 

ló3.7 µ• 

l. 770 t!IS 

0.145 • 

3.05 .. 

7.215 h 

32.3 tllS 

3.96 • 

55.61 s 

3.824 d 

d.81 .. 

11.44 d 

3.67 d 

1600 a 

10.01 d 

18. 72 d 

1.913 a 

7340 • 

9.03 X 10
6 

" 

1.41 X 10 &O a 

3.ZS K 106 
i1 

20,0 d 

71.79 • 

1.59 " 10•. 

2.45 " 10• • 

En.r·9i• O't•V) 

1.03 

2.55 

2.233 

3.103 

2. 73 

2.14 

2.072 

2.5 

2.75 

3.18 

4.946(55\l, d909<39.5i>, a.502c1.4il, 4.560(3.9"> 

6.b23(B4"l· b.279(161) 

6.09c21.21i, 6.05(69.9">· 5.769c1.11i 

5.224 

5.116 

4.682 

5.305 

0.704 

0.375 

7.607 

7.306 

;..779 

;..003 

5.686 

7.067 

6,019(01S), 6.553(11.61), 6.425(7.bS) 

b.280 

5.490 

6.341(03.51), 6.243(1.3Sl, 6.126(15.1") 

5.749(9.lll, S.717(53.7"), S.600(26.l"l 

5.606(94.91), 5.4409(5.l"l 

4.705(94.5")· 4.602(5.61) 

5.03(50.7Sl, 5.794(24.31) 

6.038C24.5S), 5.978C23.4i), 5.767C20.3Sl, 

5.713C4.91), 5.709(0.21), otras 

5.423(72.71), 5.341(26.7") 

5.051(5.21), 4.960(6.41), 4.901(10.Bi) 

4.045(56.21), 4.015(0.4S), otru 

4.608(76.31), 4.621(23.41) 

4.011(771), 3.957t231) 

5.050(111), 5.029<201), 5.013(25.41) 

4.951(22.01), 4.737(0.41), otras 

5.889(67.61), S.318(31.91), ot~as 

5.32(60.bS), 5.264(31.21), 

4.024(04.41), 4.763(13.21), otra• 

4.777C721l, 4.724<281} 
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:u~u ·7~04··· e 108 
.ce. · 4.598(4.61, 4.55713. n>, 4.397(57Sl 

~"-- -- e,-: 

4.367(161), 4.217(5.?Sl, otras 

""u 2.34 
-7 ---

4.494(741)' 4.445(2bS) • 10 ., 

'"u 4.47 . 10• • . 4.196(771), 4.149(231) 

n?Np 2.1.1 )( 10° a 4.817(1.51>, 4.788<5Ul, 4.77(191) 

UdPu ::?.B5Z a 5.7&8c&n>. S. 72<311), 

2nPu 87.71 a 5.'199(71.1%), 'S.'157(20.71) 

110Pu 2.41 • 10' a 5 .155(73.311, 5.143(15. lll;)' S.105(1 l .5S 

uoPu 6570 a 5.168(75.51), 5.123(24.41) 

HZplJ ~.76 • 10" oili 4. 901 C74S), 4.657C26S) 

16'Pu a.os X 10
1 a 4.589(80.?S), 4.54!,(1'1.51') 

20A11 432 a 5.486t861), 5.443(12.71), 5.389(1.31) 

H•A11 7370 a 5.275(87.'ll), 5.234(10.6S), 5.181 ( 1.110 

z•ºca 26.8 d b.Z91(71.UJ, 6. 248(28. 9S) 

H2C• 162.6 d 6.113(74:1.). 6.07(::!61) 

i••c .. 26.5 a 6.055(1.51), 6.056t4. 7lD, 5.992(5.61) 

5.785(73.51), 5.741(10.61), otras 

1"'c111 1S. I a s. 805<7&. 71)' 5.783(23.31) 

z•~c .. 6537 a 5.36(93.21), 5.30.i(5%) t otr-as 

UdCtt 4713 a 5.386(791). 5.343(21:&) 

U?Cia 1.56 X 10' a 5.266913.91), S.211(5.61), 4.988(21), 

4.86'1(71%), 4.819(4. 7S). otl"as 

zuc ... 3.4 X 10' a 5.078(82S), 5.034(181) 

2:"78k 1380 a 5. 704(5.61). 5.71\171), 5 • .688(131) 

5.531(451), 5.501(7~ 1X), otr-as 
2'ºct 35.9 h 6. 758(77 .9S), 6, 719<'.21.9X) 2••,, 333.5 6.2bC82S), atr-•u 
UPCf 350.b a 6.194(2.21), 6.14(1.11), 5.·~46(4S) 

5.903(2.BSJ, 5.812(94.41). otra!i 
250

Ct 13.09 • 6.03lCS4. 71>, S.<>99(151') 
~'et 900 a 6.074(2. 71), 6.014<11.7S), 5.852(27S) 

5.814(4.21'). S.677C35S), otras 
15ZC~ 2.646 • 6.118(841)' E..076(15.81') 
z:t2 Es 471.7 d 6.632(80.21'), 6.562( 13.61)' 6.483(2.:?lO, otras 
Z'5•E, 20.47 6.633(90.61)' 6.592(7 .3S), otr-as. 
n"Es 275.7 d 6,429(93.21). 6.416( 1. 9S), E..359(2.4S), otras 
~sEt. 38.3 d l>.3(87.7ll;), 6.26(9.SS),6.212(2.SJ) 
~zr .. 25.39 h 7.04 
zs'F• 3 d 7.024lb.71'l, 6.943(42.71), 6.901(9.81) 

6.847(8.51). 6.b74(23.3S)' otras. 
~!IF• 20.07 h 7.022(93.41:), 6.693(51), otra.1 
~?F11 100.S d 6.695(3,51). 6.52(93,4S), 6,441(21') 
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