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INTRODUCCIGN

En este trabajo se diseda un  sistemz. espectrometiico’ ‘de lrayos.

gamma de captura para el andlicgis

petrdéleo cruda. El anélisgé de réyés gamma -’ de 'Eapfﬁ?a o Pavé;,
prompt gamma por medio de ia ngi;éﬁiﬁh :66 'ééufrﬁnés 1entd§ es
comunmente 1lamado método FPGNAA (Prampé Gamma - Nedtran Activation.
Analysis). El principio . :uae este  metodo s es “la captura
radiativa o reacciﬁn (n, #), en el 'cual, los nicleos compuestos
resultentes por la captura de neutrones lentos tienen energias de
excitacidn altas y si el neutron no es reemitido, esta energ{q és
disip;d% por la emisién inm?diata {(prompt), 107 ,segundcé, - dé
lr3905 gamma. . Estos rayos ‘gamma. son . caracteristicos: para. cada

élementa. En el capitulo I''se dan:los fundamentos: tedricos “para

este tipo de andlisis.

Lﬁé e&ehéﬁtéé coﬁtémiﬁanﬁéé défiﬂferééleﬁrei:ﬁéfrﬁiéb,sonr athré;
vana@in,‘hie}ro, n}quel y4cosée;:fafdefécciﬁh”deblestns glementos
gé—dé vital - importéééia-“éﬁ  ei .€aﬁitﬁl6 Il se. 'describe el
desarroclioc . del disefo Y montaje i experimental del sistema
espectrométrico de rayos gamma de’ céﬁtura para el andlisis de
estos elementos en-petréleo.

En el capituleo III {Andlisis Experimental) se esboza el
procedimiento de la calibracién del sistema espectrométrico y la
calibracidn para 21 andlisis elemental; contando con ésto es
posible determinar la concentracidn de los elementos contaminantes
en petrdleo en cualquier muestra masiva.

Para demostrar la precisidén de nuestro disefio se determinaron las
concentraciaones elementales de muestras incédgnitas y se comparan

nuestros resultados con métcdos convencionales.

lementos - contaminantes  en .



DETECCION DE ALGUNOS ELEMENTOS EN PETROLEQ

POR RAYDS GAMMA DE CAPTURA,

CAPITULO I

FUNDAMENTOS TEORICDS.

1.1 Introduccidn,

Ya que los neutroanes son Uy peﬁetrantes, puedean invéstigarse
materiales MAE 108 prsuuc:éﬁd&{ Vuna "iﬁkérmécidn . AQE es

relativamente insensible a las;ifregu)aridades de’ ' superficie que

resultan. inconveniente

Un' interec del usg de na FYaiminimat preparacién . de - la

muestra la cual es neceearia para pProducir una informacidn dptima.

_La informacién acercd de "la  miestra’ es .obtenida midiende las

fmodiﬁ;cﬂqidéesrédji; Fédi%:idﬁ:géé néuﬁroﬁés) primaria o bien 1las
radiaciuﬁes secundarias  producidas como un resultado de una
reaccidn del neutrdn con una componente de la muestra.

Ejemplos de métodos basados sobre mediciaones de  radiaciones
primariac son transmicign, absorcicr y meoderacidn, mientras que el
andlicis por activaciton e5 la mejor cornocida de las  téenicas gue

emplean el conteo de radiaciomesz secundarias.

1.2 Fuentes de Neutrones.

tos neutrones son producides anicamente poﬁ rescciones nucleares.
For consiguiente una fuente de neut#dﬁégéfdéaéfwéiistir:‘sclémen{e
en un dispoeitivo en el cual las reécéioﬁés‘nqcleafés (que liberan
neutrones como una pargscula prn#uctﬁi ﬁdéﬁ;b‘o§erir.

Las reacciones npucleares  Jue pf@éh?én::ﬁeﬁtrnnes pueden ser

inducidas de lac siguientes manstra




niclidos. radiactivos.

i radiaciones - alfa "y gamma.

diepositivos. -

c& aceleracicn.

ue. varian-en el

aspectro de energia; Q-eh,la forma - de

construccisn,  tamafio, ‘desde- | fuentes

Los neutrones de cualquiera. de estas fuentes tienen..en coman -~ ia

capacidad para ser termalizados,: proceso €n‘el cual tienen grandes
proban:lidades ge captura 5or  muchos  alementos  para formar

nuclidocs raglactivos.

I.2.1 Fuentes radioisotdpicas.

simple de las  fuentes de neutrones es la fuente

radicicotdpica. Tales fuentes pueden consistir de radionuclidos
emisores de alfas © gammas mezcladas con un material blanco con
une energia ce amarre de neat:r-snes haje. Otro tipo de fuente de
Ne<tranes rac.SiseIdplse Scnsiste de lous elementos muy pesados que
e desintegran completamente ¢ en parte por fisidn espontdnea. Las
fuentes de neutrones radifoisstéipicas tienen la ventaja de ser
pequelasz, tompactazs, de ne  kener pietes mowvibles, de cer
f4ci1lmente calibradas, y 08 tener una preduccion de heutrohes  gue
es conctante o decae a una rapidez tonocida. Su desventaja mayor

ee £u produtcidn de neutranzc relativamente baja obtenibhle adn con



captid;de= de mu!t :urxe ue rad:act:vxdad Una desventa;a menor es

rafisc

que’. st

aunque dlgunos zictemas

"”lacxbnes pel;“rc»aa.

en la c&}}L'gl berilio - fue- irfradiado i can “particulas alfa de

elementos . radiactivos que decaen en.forma natural. Los emisares ce

particulas alfa usados que decaen en ferma  natural son 138-d
2206 : . P
M0gg 1820=-y fFa (en equilibrio con sus hijaos) vy 21.2
2227 : <
Ac . Otras fuenties incluyen a los elemmntos transuranices

plutonio, americio, y curic. Otros elementos ligeros como el
berilio pueden ser usados como blancos, peraoa ya que &l  berilio
genera la produccién mas grande de newtrones por particula alfa,
compaetrado con algen otro elemento bajo condiciones similares, es

usado casi exclucsivamente como el elemento blanco .

Fara fuentes de 210G -u-Be , con EG = 5.3 Mev, la energia del
neutrdn podria haberse ecperago que variara entre 11 Mev {(con
particulas alfa entrantes y neutrones salientes en la misma
direccidén) a 6.7 Mzw (cen lzs dos particulas en la direccion

apuestal. Sir. esbargo, l2 amplitudg &n la energia del! neutrdn desde



1} Hev naZis a20.0 83 a0un TEE 3rande de:ic;rarla' energia perdida

la proguccicn de . estados

“Las' fuentes de

del necirdn,

aza, scomparada. con el

Aungue &l Ra. tisneiuna

**°eo -, tas fuentes deiradis para’}é pEoduccién de

~-emitida por el

empre deben ser

Pu Am =]

falmente . =omo compuestos

w/Belque tiene ura dencidad

“de 3;7.§/ch?. .87 % 10° neutrones por

segunds pbrf Curie

. S L ’ 2
especificas mas grandes te | pueden -obtener con “*am/sBe que

produce aprosimadamente 2.2 24tam. Aungue el

10% nps/Ci de
Am-241 decae por la emisién de'gfréiculas alfa de £.4 Mev , estas
particulaz son seguidacs por rajds gamma de 40 a &0 Kev en la
mayoria de las cesinteéracxones;

Estos materiales san encapsulados en formas cilindricas.

En l1a Figura I.1 (Technizil avfiz'eiin:‘fs 77707 AmershamO se

&

muestra la capcsulas de la ruente Am=Be (Codige Amershare AMN, 24)
con sus especificaciones técnicas , ' ya que  es la fuente (e, M)
radiactiva mis conveniente para el tipo o2 andlicis que se

desarrolla en este trabajo (2. Janout, i1980; D, Trubert, 1989).

Una comparacian de las 'praduccxnnes de. neutrones a partir de



Fqsntes (a,n) ranrulsotdpic eétéh'cadag en-la: Tabla "T.1-  (Pagul:

‘.Krugér} 1971). Aunque 155 vruentes de .. **°Ra-a-Be nFreéen una
p'aduccxén “de neutrone; pcr Curle mas qrandE, la desventaja de su
1ntan== ’EﬁlnClﬁn gamma y el decrecimiento del costo de plutonio
hace que las Fuentes ‘de. Fu-o-Be o Am-a-BEe sean més utiles como

fuentes de neutrones radioisotépicas .

o T X A4

CAPSULA

DIMENSIONES EN mm

Figura I.1. Capsula de la fuente Am-Be empleada en este trabajo,
mostrando sus dimensiones y sus especificaciones
técnicas. (Technical bulletin 76/7 . The Redicochemical
Centre, Amersham).



Tabla I.1.

- Fuentes (a,n} Radiactivas. (Paul Xruger, 1971}

Néclide Vida Media ,Ealnev) Forma Produfqidn
) tnpssCi) .
Po-210 138.0 5.z Be- mezclado -~ 2.5x%10°
. Ra-226 1,620 v 4.5 Be-mezclads B iurxo’_ :
Pu-239 26,400 y 5.t FuEe - 1.&»:-1'0“. '
am-241 433 y 5.4 Amg, -Be ) 2.zﬁzpf
d a.1 : .2 R

Cm-242 163

Fuentes (y,n) Radiactivas. )

La reaccidn (y,n) con rayot gamma é@?tidos "pu} réqiaisdtopos
disponibles es posible Gnicamente con dos . nGclidos, ; Vsabér..éi
berilio y el deuteric.

€l umbral (y,n) para el berilio es 1.67 Mev y para el deuterio
2.23 Mev.

Todece los otraos nGolidos tiener umbrales (y,n) arriba de &6 Mev .
Varioe radigntcl:dos disporibles emiten radiacidn gamma con
energia superior a 1.67 Mev . La energia del neutrdn emitido (En)
a partir de un rayo gamma moncenergético (Er) interactuando con
un nucleo de berilio o deuteris cen una energia de amarre del
neutrdn (0) estd dada por el angulo (8) entre el fotén incidente y

el neutrdn emitido por (Paul Kruger, 197f{1:

E!

£ = Al g -o z + 6 cos @ RS -3
"~ A L8 1862 (A-1)

con el término de.correccién



“C Kruger,

que se inc?ementa éénsideiaﬁlé@ente chaadﬁ la cantidad de berilio
y ‘deuterio es aumentada para omgener intencidades aprovechables,
La amplitud en la energia del neutrdn en fuentes grandes es por
causa de la dispersién Caompton de los fotones antes de la reaccién
fotoneutrén y la digpersitén Je los neutronee antes de emerger
desde la fuente. L& produccidén de nedtrones Por curie es mucho mas
pequefia para fuentes de fotaneutrones que para fuentes
alfa-npeutrén. Caon la desventa:a de vidas medias mas cortas y el
peligro ante 1la radiacién geamma penetrante, las fuentes de
fotoneutrones no se usarn fpara propositos de activaciéen, adan

cuando los flujos de neutrones sean aceptables.

Fuentes de Fisidén Espontéanea.

Aquel los elementos transurdnicos que se desintegran por fisidn
espontdnea, liberan varios nesutrones en el proceso, representan
una fuente potencial de radioisdtopos para la generacidn de
neutrones. Un ejemplo practico es z::CF {2.65 afios) en la cual
aproximadamente el 3.1 %4 de su decaimiento son fisiones

espontdneas, liberando 3.7& neutrones por fisidn. For consiguiente



cada desintegracién del 2°°cé  produce :

282,

NECLrohRes en RromedlS, »sSs 1 g ce

.pdeu:Cibn de neutrcnes de 2.34 2 lof?'nfs_
En .la préctica, se usa frecuentensnte 1: ca;ifbrqio;isz
(H.R. Wilde, 1982; R. Zaghloul, 1?8 19883 M.

Vobecky, 198%9; Z. Janout, 1989; T. Go:zany,

1980). La intencidad de estas fuentes

se exponen a la irradiacien de ‘neutr

adicicnales neutrdn—fisiin inducida.

1.2.2 Generadores de Neutrones.
El generadar de neutrones en su forma comercial es un acelerador
de particulas cargadas diseiiado para producir e%icientemehte Qn
haz de neutrones por medio de aiguna reaccidn nuclear -aprnpiadaf
Las reacciones mds usadas que ' tienen producciones altas ,dé

neutrones rdpidos son (Paul Kruger; 1(971) :

®Htd, n)?He 0=3.25 Mev ve (.50
*Hid, n)*He B=17.5 Mev S )
®Be(d,n)*°B  0=3.7% Mev ea (1.7)
- El generador de neutrones consiste en una fuente que entrega

iones de deuterio (deutercnes) a un tubc de aceleracidn en el que
los deuterones son acelerados a través de un potencial de
aproximadamente 150 Kv. Los iones acelerados chocan con un  blanco
apraopiado desde el cual los neutrones se emiten isotrépicamente.
Los neutrones rdpidos pueden ser moderados por a&algun material
adecuado {€.g. agua o parafinal para producir neutranes Eérmicus.

El generador de neutrones D-T esta diseffado para operar a voltajes



del orden de 150 ¥v .y - corrientes de 10 mA. Estos generadores

[P

pueden prodQuflr has teutroness/seg de 14 Mev distribuidos

uniformemente sobre 47 =r
I.2,3 Ciclotrones y Aceleradores.

Las ciclotrones y aceleradores como fuentes de irradiacidén de
p$rtx’:ulas targadas son dispasitivos Gtiles para la produccidn de
haces de neutrones secundarios. El generador de neutrones,
disefiado ecpecificamente para este  propdésito y descrito en la
segtidn anterior, acelera deuterones para interaccionar con
deuteriao y tritic para pragucilr peutranes por  las  reactiones
zH(d,n)’He Y 3H(d,n)‘ue . recpectivamente. Los ciclotrones M
aceleradores puedan acelerar deutarones, también como protones,
particulas alfa, y electrones, para producir neutrones de alta
energia en una variedad de reacciones nucleares y con Qna
produccidn alta.

Los dicpositivos de aceleraci6n de particulas alfa son usados para
producir neutrones por las reacciones {(a,n) Yy {(a,2n) . Las
particulas alfa con energias de 0 Mev pueden producir 1a reaccién
{a,n) en nucl:idos muy astables, pero adn a 2¢ Mev la produccidén de
neutrones es dnicamente de 2x10° n /seg upA sr para berilio vy
decrece rapidamente caon el incremento de I del elemento blanco.
Asi loe aceleradorec de particulas alfs no son usados para
propbsitos de radicactivacien con neutrones.

La reaccidn deuterdn, tan usads en el generador de neutrones, es

una fuente prolifica de neutronec. Asi la disponibilidad de
dispocitivoe de aceleracidn de deuteronaes, tales comop los
ciclotrones Yy aceleradores, ofrecen la oportunidad para la

10



irradiscion con neutrones.

10

Otras reacciones (d,n) Gtiles son 7L11d,n) °Be pBe(d,n) E.
Y

Los aceleradores de protcsnes sof tambxén usados como fuentes de

neutranze. Ellog incluyen cxclat:» ‘generadnres Yan de Graaff,

y aceleradores lineales de protcnes.

Los neutrones son produ:\dos en estas méquxnas por la irradiacidn

de litio por la reaccién :

"Litp,mi"Be 02163 Mev LU(108)

con protones de 2.2 Mev de énérg{a.-iEsta reaccidén producg
neutrones de energias lnte"ued;as ccn una praduccidn mizima . Un
blanco gruese produce mas da 1% n/ szg uA i obtenidos con- un
acelerador Van de Graaff de I Mev.

Los aceleradores de electronece pueden ser usados convenientemente

I haz de electrones es utilizado

como una fuernte de neutrones.
para interactuar con un elementc de namercs atdémico alto, tales
como tantalie o tungsteno, gpara convertir parte del haz de
electrones en bremsstrahlung {(fotones con un espectro de energia
continual) que entonces interactda con blancos tales como berilic
para producir neutrones por las reacciones (e,e’n}) y (y,n)] . Los

neutrones pueden ser moderados a energias térmicas con ensambles

de egua o parafina alrededur del blanco del acelerador.

1.2.4 Reactores Nucleares.

Los neutrones producidos por fisidn rdpidamente 1llegan a ser
termalizados por la disipacidn de su energia en colisiones con los
ntcleos del moderader. Para propdsitas de activacidn la

distribucidén de energia de 1los neutrones en la posicién de

11



irradiacipn : es importante. Esta ‘distribucion varia
.cunsfﬂerab)emente en relacion al tigo del reactor y la posicién
relativa al niacleo del reactor.

Cerca del néGcleo la razdn de neutrones rapidos a térmicos sera
grande, decreciendc con la distancia lejos del nicleo y llegando a
ser extremadamente pequeBa en la “colwana térmica" del reactor.
Los neutrones en el reactor son clasificados por la manera en gue
ellos ¢on obtenidos : esto es , neutranes rapidos, resonantes vy
térmicos.

Los neutvones rapidos son neutrones de fisién que todavia na son
moderados por cclisiones, la rescnancia de neutrones constituye el
espectro 1/E producido por moderacidn (en el intervalo de { Mev
>a 1 ev}), v los neutrones térmicos son aguellos que han alcanzado
el equilibrio térmico con zu moderador y tienen una distribucién
Maywelliana de velocidades.

El reactor térmico, diseMado para marimizar laos neutrones térmicos
de fisién, es el tipe de reactor para servicios de
radiocactivacidn, aurque cualgquier reacter es apropiado para
irradiaciones con neutranes. Muchos reactores de investigacién son
disefados para hacer las ivradiaciones con neutrenes fdcilmente
aprovechables, teniendo varias posiéiones de irradiacién cerca del
ndcleo, en puertas de haces, en la "columna térmica", etc.,
métodos para recibir muestras dentro vy fuera del reactor,
controles de temperatura, y otras caracteristicas.

Un reactor de investigacien usado para andlisis por
radioactivacién es 21 Triga . En este reactor 1los neutrones

ripidos producidos por fisiones son moderados riapidamente a

12



énergias térmicas para reaprovisionar: la fuente de neutrones
térmicos para otras fisiones. E! nicleo consiste de un arfeglu de
elementos combustible-moderador rodeados por  un refrigerante
reflector de grafito y blindado por agua. Las irradiaciones pueden
ser hechas en 1a posicidn de la rejilla del nicleo a través de un
sistema de iraslado neumdtico & en los espacios provistos en el
reflector.

El empleo de un reactor para el andlisis elemental por medio _de
rayos gamma de captura ha sido ampliamente utilizada (S.A. Kerr,

1987; N.I. Ward, 1987; T. Otsuka, 1987).

1.2.5 Eleccidn de la fuente

Los fiujos de neutrones abtenidaos con fuentes radioisotépicas son
mucho mas bajos gque aquellos obtenidos con reactores nucleares vy
generadores de neutranes, sin embargo, hay muchas apliceciones
donde las producciones de neutrones entre 10* Y 10° por segundo
son suficientes para realizar mediciones con una adecuada rapidez
y sensibilidad., Las fuentes radiocisotdpicas de neutrones san
preferibles por ser compactas, portitiles, relativamente baratas y
ademis pueden ser usadas por muchos afios.

Las fuentes radioisctépicas de neutrones frecuentemente utilizadas
son americio—-241/berilio y california-252, De estas dos es
preferible utilizar la fuente de C#-252 vya que por ejemplo 1 mg

(536 mCi) de californio-252 tiene una emisién de 2.3 » 10°

n/s
mientras que una fuente de Am-Be con una actividad de 5 Ci emite
1.4 x i07 n/s (Technical bullettn 76/7. Amersham},

Sin embargo, se utilizé la fuente de Americio-241/ Berilio de S Ci

(cbdige Amersham: AMN.240 ya que en el momento de realizar este

i3



trabajo’ no se contaba con e

(Vig. -Figura I.1)."

A caontinuacion. se dan las'VEQisioﬂes‘lde Fadiacion- y"d;tos‘
nuclearec de las fuentes Am—24l/ié.y tF-ZSZ‘.' 7

Los espectros de neutrones y‘de'ﬁéaigaian gamma se muestran en .la’
Figura.l.z (Technical bulletin 76/7. Amersham . ICRU REPORT 13,

1969). .

En la TAbla 1.2 se dan otraos parametros de las emisiones de

radiacion y en la Yab}a X:S se dan los datos rnucleares.

14
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TABLA 1,2

Emisiones de Radiacicn. : - DR
76-7. The Radiochemical Centre, ‘Amershamd, .

Ameoricio-z4i/Beorilie californio-252
< - SR
2.2 x 0 sCr TZ.3. % 30 sch
©. 23 o as
: . R
400 Kev dn I
-8 Mov 22,3 Mew
©.7. a 4. 43 Mewv .2 a
do g, trav&s del
o410 del dez. det appotito
Arn241, predorminate O.5-8 Mev.
lenante a 6O Kewv. )
3 mrewmsh 1 mremsh
1 mRsh O. 4 mR/h
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TABLA 1.3
Datos Nucleares de las fuentes Am-241/Be y Cf-252 .,
{Technical bulletin 76-7. The Radiochemical Centre. A4mersham ).

Am—-245/Fe
433 afios

a (160 %)

CF-252
2.65 afigs

a (F6.9%) .
Fisidén espontdnea (3.1%)
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1.3 -~ INTERACCION DE NEUTROMES CON LA MATERIA.

1.3;1 Dispersizn y Moderacizn de Neutrones. Tl

La dispers:ién pusde ser eleztiza o inelastica. A "centinuacidn:

describen los dos tipos de dispersién,

Dispersidn Elastica.
El termino dispersidén elastica es usgduiipara “veferirse a
cualquiera oe los dos procezos siguientes: el primero, supone ' que
el neutrdén :ncidente 2= zapturado y-oun ﬁu:leo compuesto es
formado. Entoncec este neutron es reemitido con aprovimadamente su
energia original. El otro tipo de dispersién eldstica asume que el
cambic es unicamente en la direccién de movimiento del neutrdn,
ningdn ndclec compuesto es formado. Esta dispersidn &s algunas
veces llamada dispersi16n de difraccidn, ya que la lengitud de onda
de los neutrones incidentec € uno de los parametros en  este

proceszo de dispersién.
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Dispersidn Ineldstica.

La llamada dispersion de cuplu}a, ugatérmlnd‘ﬁsadovﬁara describir

la reemision e un nEUTr6n Sue FUE Capturadoiporiun nacleoc, puede

ser elastico o ineldstice. Gi: 1a) éﬁeréia ‘tinética del neutrén

incidente es insuficiente gpara ‘@i ‘niQel mds bajo del
niclee, e! neutron es emitidoﬁéd _dé@ente la misma energia
cinética que tenia cuando entrd éi 1ﬁ&c1éa: .Por - lo tanto, este
proceso es llamado dispersién dswcaplyra';légticu.

En el otro caso, si la energia cinética del neutrén es suficiente
para excitar al nucleo, el! nicleo pusde permanecer en un estado
excitado después que el neudtrdén salga de €l1. Entonces la energia
cinética'del neutrdn emergente es menaor que cuando entrd al
ﬁacleo. Este procesc de dispersion en que los neutrones incidentes
ceden una parte de su energia inicial a1l nacieo es 1lamada
dispersion de captura t(neléastica, o simplemente dispersién
ineldstica.

La dispersién inelastica ofrece un medio ara investigar la
P p
.

estructura nuclear en mas detalle (A. 7. G. Ferguson; [566).

Moderacidn de Neutrones: Colisién Eldastica.

En ambas colisiones, elastica e inelastica, el efecto neto es que
el neutrdn pierda energia y se modere.

La dispersian eldstica representa una parte importante en la
moderacidon de neutrures rédpidos, es por eso que la desarvollaremos
en mds detalle.

Puede demostrarse gque si un neutrén ge energ{é cinética, E° ; es
dispersado un dngulo ¢ , por una colisidn eléstica con. un  ndcleo

estacionariao de mosa M , la energia . -cinetica, E-,  del neutrén

18,



E v e a®t 2 M m cos @ -
i P <.t 1.8)
E v tH+m)

L}

donde m es la masa del neutrdén, y ¢ es el dngulo de dispersidén en
el sistema de coordenadas centroc de masa (CMCS). Ya que, en unidad
de masa atémica, m es prérvime a la unicdad, v A es casi un entero,
podemas escribir la ecuacidén (1.8} como

E A%+ 1 + 2 A cos ¢
_— = PR 2 5 |
£

o

(A + 17

El 4dngulo ¢ en CMCS estd relacionado al 4ngulo € en el sistema
del laborateorio por la ecuacidén ( Atam P. Arya; 1970):
A cos ¢ +1

cos 8 = 2 Y Vet 1.10 )
(A" +1 +#2Acose)

De la ecuacidn (1.9), obscrvamos que la perdida de energia’ seri

mdzima, o E serd minima para ¢ = zso", i.e.,

A+ 1 -2aA

E =Eg
mn o (“"1)2
2
E. =E [_A_:.i.] ee - I. 110
L [ A+1
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Entonces, la pérdida’ de . gnergia ~del’ neutrénen’ una  colisién

eldstica e€ uha. funcién de A. Pirfa nécleos muy pesados, =B,

i.e., no hay pérdida en la enrer'grrx"'a del né@trén{,

"0, i.e., en

contraria, para A = 1 (nasies qé‘hiékd;éﬁo);”E;;r
una sola colisién, €l rneuatrén pierde1téd§ sﬁ eﬁé?g{al Asi para ‘la
moderacién de neutrones rApidos,'losvndéiéﬁégliéerus tales coma el
hidrégeno (en la forma de agual, deﬁter;bvten la forma de agua
pesadai, carbono y parafina, todos ellos tiénen una abesorcidn muy
baja pero seccicnes eficaces de dispérsion altas, 'son comunmente
uecadoc. Por ejempla, en el caso #e hfdédgeno;: Ziep” a¥°p= 200 )
y es todavia mds grande para D& Q0 ... 'El% procesa " de moderacidn

continda hasta que los neutronec esten en equilibrio térmico con

el medio { §h= 0.025 ev ).

I.3.2 Neutrones Térmicos.

Cuando loc neutrones rapidos han sido moderados hasta que 1la
energia promedio de los neutrones es igual a la energia térmica
promedio de los Atomos del medio, los neutrones son llamados
neutrones térmicos. Las energias y velocidades correspondientes de
los neutrones entonces dependen en la temperatura del medio.

La cinética de los neutrones en equilibrio térmico con el medio en
el cual ellos existen es descrito por la teoria cinética de los
gases. E1 niamera de neutrone€ por unidad de volumen en el

intervalo de velocidad esta dado por ( L. F. Curtiss, 1969 }:

= ———— % exp (~vs v") 1 ..t I.12)
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. welocidad. mas  probable para una

donde v = [DKT/M . est
© . " .

temperatura absolu:/ Ty o ‘s‘élrncmerc total de neutrones por

‘zofeiguiente,  esta velocidad v

unidad de vo;umén.TiPQ o

correcponde a la densidadrh=h:@ai de ‘neutrones en la - curva de
distribucién, esta curva ' muestra ‘' las densidades relativas .de
neutrones térmicos a varias velocidades. En la definicién de Ve b

la constantz K es la constante - de Boltzmann de la tecria

cinética (K=1.38x107223/%) . €1 valar de KT es aproaximadamente
0.025 ev (o una velocidad de vy = 2205 m/s ).

Para muchos propézitos es usual censiderar la2 digtribucién de 1la
dersi1dad de flujo de neutrones térmicos. El flujo de neutrones es
obtenido multiplicando el nimerc de neutrones a una velocidad dada
por esta velocidad, y ec expresada como nv , la distribucién de
flujo es obtenida multiplicanorn 13 ecuacién (I.12} por Q .

En nuestro diselo experimertal la fuente de Am-Be se colocd dentro
de los cantenedores de petrdleo a una profundidad media para gque
loe rneutronecs rapidos provenientes de la fuente de Am-Be sean
moderzdos por la misma muestra de petrdlec a una distribucién

térmica de velocidadee.
1.3.3 Decrementc en el Logaritmo Promedia de ia Energia.

La pérdida fraccional maxima de energia por un neutrén en una
serie de colisicnes sugiere el uso de una e=cala logaritmica de
energia. La conveniencia en los caiculos del uso del logaritmo de
la energia puede ser apreciada suponiende que un neutrdn tiens una
energia En antes de la gzrimera colaiczidn. En cada colisidn el
neatrén pierde una fraccién canstante, que representaremos por

1/a , de la energia gque tuva antes de le colisidén. Las energias
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sucesivas pueden estar representadas par

E=E ., E,=(1/a)E, E3=(l/uziEn , E = (1/03)86 S e esi
escribimos Ln E‘=a , Lo ‘Ez=: « Lo E3=c y LD E‘=d s «s. _Notamos
que a-b = b-c = c~d = Ln a = & = constante.

Par lo tanto, la escala del decrementc en el logaritmo de 1la
energia es lineal.

Ahora bien, la ptrobabtilidag 7 ¢E gJue un neutrdn pierda energia

en una caolisién de una energia inicial F.‘ a una energia final en

el intervalo de Ez a Ez+ dE esta dada por (L. F. Curtiss,
196953 i

e dE

‘P dE = ——— erad 1.13)
. E-'r E_.
[ R §
. - M _ n 2
donde r = [ ] M - masa del niclea
MH+m

m - masa del neutrén
Et -r E‘ es el intervalo de energia total en que los neutrones

pueden ser dispersados.

gl decremento en el logaritmo promedic de 1la energia,
representado por I , es definido como la pérdida promedio en el

logaritmo de la energia en una sola colisidn, i.e.,

Z=LnE‘-LnE2 =Ln(E’/Ez) eeef 1.14)

Para determinar el promedic escribimos

£ E: J':’ E: dE
r = Ln — P dE = Ln
Ir € E re 3 E - rkE
1 2 1 2 s .
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) M-m2 - B B L R
donde - r =[ ] . Cuando. M/m .es més grande:que - 10 y o-la -
: M+m - - Sh Al . : : :

ecuacidén (1.15) es apruximaﬁa dentro del lrbnrr;ienén por (L;: F:

Curtiss, 1060) :

2 . .
= e O 10162
M/m o+ 2/3 .
Ahora bien, cuando M/m =1 , i.e., r - 0O encontramos que la

ecuacidén (I.15) da el valor de { =1 , representando colisiones
en hidrégena. Por lo tanto, después de una colisidén un neutrén
tiene 1/e veces su energia antes de la colisidn. Para el caso
donde M/m es muy grande, ¢ se aproxima a cera y el neutrén
prdcticamente no pierde energia. Por consiguiente, 1los nucleos
pesados al final de la tabla periddica son malos moderadores.

La informacian de 14 para un moderador permite el cdleule
inmediato del namero promedio de colisiones que un neutrén debe
experimentar para moderarse de una energia a otra.

Este ndmero es la pérdida total en el! logaritmo de 1la energia
dividida por £ . For ejemplo, para encontrar el ndmero promedio
de colisiones requeridace fara que un neutrén se modere de 3.75 Mev

(emergia promedio de la fuente Am-Ee) a 0.025 ev , es decir, se
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modere-a:energias térmicas, ‘el calculo es

Ln(3.75%10 %) -Lnt0:025) 18.8
i 3 4
:En 11.:-\Té:bla_;l:.4 los wvaloree d& los nlmeros de masa, de ¥ y Y

-~ de ;ia.érc ~, @stdn dadas pars algunos elementos en petrdleo.

TABLA I.4
DECREMENTOS EN EL LOGARITMO PROMEDIO

PARA ALGUNOS ELEMENTOS EN PETROLEQ.

ELEMENTO NUM. DE MASA 14 18.8/ [
Hidrdgeno 1 1 18.8
Boro 11 0.171 109.9
Carbono 12 0.158 119.0
Nitrdgeno 14 0.1386 138.2
Oxigeno 1& 0.120 156.7
Azufre 32 0.060 313.3
Vanadio St 0.039 482.1
Hierra 56 0.035 537.1

I.3.4 Distribucidn Espacial de la Densidad de Moderacidén.

La distribucidén espacial de le dernsidad de moderacidn de neutraones
es de principal interés en la Teoria del Reactor. Sin embargo,
algunos conceptos elementales de la teoria del reactor se dardn
aqui ya gue de esta manera £} significado de la "edad de Fermi"
del! neutrén puede ser ilustrado. Aunque la edad, representada por
T , ocurre en la teoria del reactor, también tiene otros usos.

Cualitativomente, las condiciones en un reactor pueden ser
descritas por la variable O(E;) que representa la produccidn
inicial de neutrones rapidos de energia E‘ por fisidn, por
centimetro cubico por segundo. El flujo de neutrones resultantes
nv a energias térmicas sera proporcional a O(El) . A causa de la

absorcién ne productiva y al escape de neutrones por dispersidn,
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habra una perdida de neutrones, . . For. caﬁsiguiente nas
cancentraremos en la peérdida por dispersisn,

El fFlujo térmico en un reactior asté en un marximo en . el centro del
reactar vy hay una corriente cantinua de -neutrones hacia las
fronteras del moderador.

En un estado fijo el ndmerc de neutrones gque escapan de un
centimetrp cibico por segundo =2n. el intervalo de energia £ a

E+dE es L L. F. Guriiss, 1956 11
— 0 M Y TR CE v dE
donde )«" es la trayectaria"libr'e,media_de,transpnrte.
Esta pérdida debe sg? balantésda per OIE1dE que se puede eseribir

como

B " o e . ®q .
0O (E)dE=9q (E+dE) -~ q{E) =~ 4dE 20 1017 )
8 E

donde q ( E ) es la densidad de moderacidn.

lgualAente e tiene

)‘Lr & q

P n(E)vdEs—— dE  ...¢01.187)
3 & E -

donde 7> es gl operador Laplaciano. L

Introducienda el flujo de moderacidn,

qQ
A (E ) m e—————
3

la ecuacién (1.18) se transforma en
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. La  ecuacidn . (1.19) -pusde. se

cantidad T definida par’lalecu

'Aqu{v g es una
asociada con T. .
La integracicdn dé la ecuacién'(iEfO), qﬁeidefiné T , es llevada a
cabo en una forma que haga a 7 é_b paFa engrgias térmicas . Por

lo tante

T (E} =

£ i - de :
= f —_ e 1.227)
Evh Ix_ ¢ Z‘ . E ;
La integracitn define t (E) , que tiene las dimensiones de una

longitud cuadrada.

Definiendo valores apropiadcs de A Y ¥ se ' encuentra  por

integracidén de la ecuacien (1.212) que
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“Ahora bién,—lé =-aplicada & wuna

Ghenterpﬁntuél "8 "reutrones por

Zegundo,” todos’ .eon: T =7, esta dada

fﬁor:~

R RSP

B - T T T e e L . : z
- Haciendo mediciones de 1 .. ez usual determinar la-cantidad. r” .

La relacidn entre T vy rZ puede ser obtenida tomando rZ que
representa la distancia cuadrética media desde una fuente puntual,

haste gue los neutrones llegan a ser térmicos, donde Tt = ¢ -

Entonces

o= s et ...t 1,280



De acuerdo a EStQE pxxnc1p1os, en: nuestra dxsenn -experimental la

'%uente de Am-Be dentro ael'_ontenedcr de petrdleo se colocé a una

dietancia de 36 cm del . detector que se eancontraba junto a la pared
dél contenador. A causa del tamafo de los contenedores de petréleo

no nos fue posible colocar la fuente a'una distancia mayor.

1.4 Espectroscopia de Rayos Gamma de Captura por Activacidn con
Neutrones.

El andlisis de rayos gamma de captura o rvayos prompt gamma por
medio de la activacidén con neutrones lentos t 0 a 1000 ev ) es
cominmente 1llamado PGHAAR  (Frompt Gamma  Neutron Activation
Analysis).

Los rayos gamma de captura compiten con los rayos gamma emitidos

.

par la dispersion inelidstica de los nautrones con los ndcleos. La

diferencia entre estos doe proce=sos se menciona a continuacidn.
‘1.4.1 Captura Radiativa o Reaccidén ( n, 7 ).

L.a captura de neutrones lentos por ndclecs llegd a ser familiar en

el inicio de los reactores nucleares de investigacidén ya que por

medio de esta reaccidén de activacidn grandes cantidades de
sot 2poe radiectivos comenzaron a ser producidos.

tos nacleos compusstos resultantes de la captura de un  neutrdn
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tiernen ura

neuirdnono
otra formaide desexcitac cominmente  esta desexcitacién es

‘acnm:aﬁéda poriiitas 'réyugz gamma y la reaccién en

“captura’radiativa., E£ste proceso esta

rentes  procesas llega a  ser

definics por 10% COFFE=pon de nivel parcial en los

nGclens compuestos, & mel ‘anchos de radiacidn. E1

., estd dado tedricamente

donde T es el tiehﬁb;d; vida media’del estado excitade, y h es

1a constante de Plantk 505ré‘2n .‘Pé;é n;utrnnes'lentos, Fr es
del orden de 0.1 ev lo cual imgliéa que T es del orden de
1o segundos para la emisidn inmediata'(p(ambt) de rayos gamma.

La produccién de ndclidos radizctivos por captura radia;iva es una
coneécuencia del hecho de gue zsta  emiszidn iﬁme&iata de tayos
gamma usualmente no elimina tcda la energia de excitacién dejando
a lps nucleos inectables. £1 evceso de energia es entonces
dicipada por el procegd conoceide como radiactividad, El  espectro

de los rayos gamme { n, p } no estéd limitado a una csela energia
sino que contiene un numero de lipeas.

Las encrgias de estas lineaz pueden ser identificadacs con los
nivelez nucleares deter%xmadas por otros métodos de medicidn

(J. Vervier, {966). Eata confirmacidn independiente da confidencia
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adicional en el estudio del espectra t, ) como un medic de
investigar los niveles de energia nucleares,
La reaccidn de captura radiat:va del neutrén puede ser descrita

como:

AX+n 'A‘ix .A*lx + ¥

Esta reac:idn,,es-:ilustrada por 1a captura del neutrsn en el sogio:

Eutr.qr.m- a ;.:r.‘.;ntd-n .entonces sé incrementa. de
. y para ndclidos mds estables este
incremento e‘s suFiciénté ;.ia};a reéultar en un isdtopo que es
inestable ) con ,Vrespeﬁctn: al " decaimiento {i- » i.e.,
- p'”’l‘ e+ 7 . En el ejemplo de arriba

n
24 o b 2 g

11 12

_Sin embargo, muchos elementos tienen dos o méas isdtopos A
.sucesivos que. son.estables, por ejemplo

*% ca . Ca ., Ca

tal que la captura del neutrdn por los  isdétopos mds ligeras
resulta en la produccidn de isdtopos estables, esto es

43 43 LX

<2
Caﬂmbh - v Ca (n, yp)

Ca ( N r } eslable
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Sc
Casi todo elemento en la tabla peridédica tiene un isétopo estable

que en la captura del neutrdh'broduce un radioisdtopo emisor beta

con una vida media mediole
Para un elemento dado, el namero.de nicleos excitadss detectados,

N , puede ser descrita como { D Trubert, et al, 1989 )1

'N,Sr% ogpelt

N° “—  ndmero de nitcleos en el blanco,
z -1

¢ — flujo de neutronec térmicos { n cm s ),
o =T o, ﬂ°— cseccion eficar de absorcidn para neutrones térmicos
( ea® o barns: 107%%em?) |, igual al valer medio de

las secciones eficaces, o, s Ppara los varios

isétopos de abundancias isotdpicas ﬂ N
e — eficiencis del detsctor o la energia EY ’
Q@  — é&ngulo sélido,
I ~ intensidad relativa por captura del neutrén del rayo gamma

medida de energia E_ ,
t — tiempo (s) de irradiecidn (y conteol.

Compilaciones extensivas para todas los elementos de las secciones
eficaces de captura, energias de rayos gamma de captura e
intensidades han sido putlicadas recientemente, por ejemplo, las
Tablas de L.L.H. (. A. Lone, R. A, Leavill, D. A. MHarrison,
1981) v las Tablas de g. K. Tuli, 1982,

Una buena estimacien de la sensibilidad de deteccién, S5 , puede

-



ser obtenida comz (R.‘Henkétmndh

donde - M a&s la masa’atdémica

gamma mas alts para un elemento dado,.y "o &5 la  seccidn eficez
de captura. & @5 maximaipara. tierras’ raras (gadolinio, semerio,
dysprosin}, bhoro y :édmiu}’y minimaipara carbona, bérilio, oxigeno

Y nikrdgeﬁn.

1.4.2 Dispersion de Captura lneldstica @ Reaccidn ¢(n, n” » 3 .,

La dispersidn iqeléstica s& desceibid en la seccidn (1.3,1), sin
embargo, en esta 5eccidﬁ s@ ¢ard una 2uplicacién mds detallada.

La reaccién (n , n’' ) toma. lugar tdando el neutrdn dispersado
imparte suficiente enargia al nGelen blanco para elevar su energia
a un estado metaestable {un is6mero del niclido}. Ningan cambio en
la razda N/2 ocurre . El iséumerdo decae regresanda al  estado
estable con la emi#ién de un rayb gamma; por ejemplo,

%30k ta, n’ ) TRy
5

la prims ‘en. 21 neutrédn emergente denota gue el neutrdn es

‘!degradadq;en;gpergia con respecto al neutrdn original y la m  de

103m 103,

Rh . denota qﬁe el prndu:tu'es un isdmeroc metacstable de Rh.
£l ‘proceso de decaimiento es

Y
103y 030,
4 —————— 45
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CAPITULG II

SISTEMA ESPECTROMETRICO DE RAYDS
GAMMA DE CAPTURA.

II.1 Introduccidén.

En este capitulo se dezcribe =zl dezarrcllae del disefa vy  montaje
experimental del sistema espectrométrico de rayoe gamma de captura
para el andlisis elemental en petréleo.

Los elementos de principal interéc en el petréleo son el arufre,
vanadio, hierro, niquel vy cohre. E! azufre es uno de los
principales contaminantes en la atmésfera, y los metales pesados
mencionados, principalmente el vana&ia, dificultan la funcidn de
los cataslizadores en el proceso de refinacidn, ademds todos ellas
son corrosivos. En virtud de écsto, la deteccidn de ectos elementas
ec de vital importancia.

También ce dan las cuncentrac;ones . de estos elementos en las
muectracs de petrdleo que son utilizadas para la calibracidén del
analicis elemental en el cistema espectrométrico.

Por ultimo, se enlistan las lineas analiticas principales para
medicidén de cada elemento.

II.2 Disero del Sistema Espectrométrico.

El sistema original del ecpectrémetro de rayos gamma de captura
consta de un detector de centellec de 3"y 3" (detector integral
Harshaw) mds la electronica acociada , conectado 2 una computadora
FC (Gamma 88) acoplada a una tarieta convertidora a multicanal de
8000 canales "The Nucleus" , muestrac de petro6lec para calibracidn
del anadlisis elemental y una fuente de neutrones de Am-241/Be
(cédigo Amersham: AMN.24) de S Ci con una energia promedio de 3.75

Mev.
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: El'daéarrb;lo-de las prusbas bisicas de: es siste a‘nné conduio a

‘realizar los sigui g d mentales . ( Arriola,  H.

Adriano, 1990) &
iy Filtro paraylasz'. “la. fuente de

neuti-ones,

.a fuente de neutrones de;ﬁ' e emite a la’ vez una emisién de

&n10? rayos gamma por nediﬁé

a secuencia-del  decaimiento del

americioc prednminantementé:agﬁo ﬁ;Q (Qidé;Tabia 1.2). Estos rayos

gamma contribuyen como un fgndo ‘indeseable -‘en nuestros anadlisis

experimentales. Para eliminar estos rayos gamma, primero se diseld

un filtro de plomo, pers se qbsevvé'é este cantribuia a2 crear

mas fondo en el espectrn.,Siﬁ ehbakgq! continuanda con las pruebas

experimentales se observé qd

- utilf;éndﬁ un  filtro de bismuto

(90%) mas plomo (10%) se qbtéﬁ} ‘énos resultados, es decir, se

detenfa el fondo indeseable:pra ante’ de 12 fuente sin crear mas

fondo al espectro.

donde 1 es la intensidad del haz de rayos gamma después de que el

haz de'inténsidad—iinieial,;,le',;'_jna- atravezado un espesor x de
material vy la cnnstanté'y es el coeficiente de absorcidén lineal

Y.

(em”
Para obtener una absorcidn del 99%, i.e., 1=1°/i00 el espesor del

filtro esta dado por:
w=Ln 100/ enallI.2)

Los coeficientes de absorcién lineal & &0 Kev del bismuto y del
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pldmo'éoﬁlsi.°5 cm? V‘,. espectivaménte (Handhook  of
épectrns;npy,:1974). ;7 : '
Ahcra sudtxtuyerco estc= A_}A Ecuaci&n {I1.2) se obtiene
un es; pesor "de apronxmadameute 1 mm.léor la tanta, se necesita un
fxltra ‘de ‘bismuto mas plomo con un’ espesnr de 1 - mm para detener
los rayos gamma de 60 Kev prcven.entas d: la fuente de neutrones.
Con esta justificacidn tefrica se fabricd un filtro de 3 mm de
esﬁeso(. 7 :

{1) Contenedores de las Muestras. ;

L#s muestras de petrdles =& presentan en ccnteneaores cilindricas
de polietileno de 100 litros.

Esto hace posible:

-El contenedor no crea fondo en los espectros.

~-La conservacién de un volumen definido de las mupstras.

-El mantenimiento de la geometria de irradiacidn.

Ademds ce disefaron unas bases de madera {(tarimas) para poder
transportar los contensdores con un montacargas y as{ facilitar el
manejo de éstas.

i14) Dispositivo para la Fuente de Neutronee.

La fuente de neutrones se colocd dentro de un tubo PVC tal que su
posicidén quedara exactamgnte a la profundidad media del
contenedor. La parte superior e inferior del tubo se blindé con
parafina como proteccién biclégica.

El filtro para los rayos gamma provenienées de la fuente se €ijé
al tubo PUC exactamente a 1la altura de la posicién de la fuente.
De acuerdo a los principios téoricos sobre moderacién de neutrones
tVid. 1a seccién 1.3.4) el dispositivo disefado se instalaba

dentro de cada corternedor en una posicidén fija tal que el area de
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concenednr

'El dlSEnU de

n de la gEDmﬂtxx= d= 1rr

-La 1rradlacxén thQgE"Ea ﬂcﬂlas'musz

iv) lenda;e para’la Yentana cel_Daﬁeétﬁr..:

Al principio. del aqéiiéisTsé‘ouégrvd R pico“indeseéable (fondo) en
el espectra,: coms no-habis Fsentés,:ercaédairdéggctér, se supuso
que el iodo de! detector se estata activando.

Para demostrar esta’ suposicién; ‘oﬁ

primeéro gue . se hizo . fue tomar

el espectro del aguérs n fuen*a de Héuffones'(fondo natural), en
la Figura II.- se muestra el espcctvo obtenxd Después de ésto =e
colocd la fuente de neutranes dentro del contenedor y se deié6 el
tiempo suficiente, el espeétrc obtenido se muestra en la Figura
11.2 : Inmediatamente desp.aes se retirec la fuente y se colocd en
su blindaje. Se tomaron medicicnes de i minuto en intervalos de 3
minutos del drea bajo la-curva del pico de interés y se obtuvo una
curva tipica del decaimiento del iodo, en 1la Figura I1.3 se
muestra Jdicha curva, demsstrando la aztivaczién de la wventana del

detector. Ademds , la superficia del detector es b»xlindada con

plomo.

El detector: eparéble; a consecuencia de su
. actxvacxun.c

Par :unsigqienté, ! ita i activacidn del detector se

imentales de  blindajes. Primero se
utilizd pol ’}d‘E“;e:tm' gseguia activdndose,
‘bara. es un- buen absorbedor de

despuési'se. agrege
: 36



€a1¢) Ualp Filg Cale Setup Sptions . Mode Quit : . 281K
fcauire Stact Jime: Z:WU@:148 pre  Jul 33, 1991 3

1208 Elapsedi! 5359 Real: 565 Dead: av

Filename: 317yodo.sen
Fi-fAcquire F2-Erase FJ-Preset Fa-Expand ¥5-Tdent Fo6-Load Fi-Save Esc-ROJ

FIGURA 11.2 ESPECTRO DE LA ACTIVACIOMN DEL DETECTOR.

> ¢ _File__ Calg _Setup _ Op
Acquire Start Time! $12:53:814 pra  Jul 29, 1991

Rug 1991
5150336 3w
TTOFT
o {"3
5137 |
Full
Bone i
off t
8192 |t
g, 1
aga_ Y
845192
Off
— s
12u0 Elapsed: 1209 Real: izae Dead? a7
ename: 297fonag.sym
cquire -Erase F3-FPresef F4-Expand ¥5-Tdeént Fé-Load F7-Save Esc-ROT

FIGURA II.] ESPECTRO DEL FONDO NATURAL,
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DECAIMIENTO DEL 10DO.

7 L b GEE6T.
20 11,03488

10,5701
10, 44952
10, 36887
10,2837

41.10.46310
44 10.38899
47 £0, 30895

1o6eT
10.02127

Fegression Output: :
Constant 11,5518 :

Std Err cof Y E=t i D OLESTN
R Sguared 0.998280
No. of Observztions e |
Degrees of Freedom . 16

X Coefficient(s) =0.02488B
5td Err of Coef. 0.000281

Por lo tanto, 1Q3h?5}ﬂp§s;;n¢pa§ _en t=0 minutos

103,951/2 cts. netas en 25.79 minutes.
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neutrones (Vid, Tabla 1.4),‘52 ;:il;éo 4cido bdrico ya que otras
clases de Larc cont:eneﬁks:éia. iy paﬁa coempactar e2sta mea2cla se
agrejs yest 82 ma;rman:;_la:ie':c: FE20 que con parafinal.

Jecpues de varics ansayc;kEJ;erimentales de este blindaje variando
la concentracién ge esta ma:&)a,se encontrd la propor:ién' 6ptima:

para que no se activarzs &! detscster de centelles.. La proporcién

obten:dz ests dada por: ! parte 2& yeeo, 3 parte:s de poliet{}ena v

10% de boro.

v) Blindaje biaclégica y reflector de neutrones.

la vez sirviera como reflector .de neutrones. .

Para poder determinar el espesar . del’ blindaje

relacidén de la “edacd de Fera:"  dada pok,1”('

seccion 1.3.4):

N Ln(E/E‘h)"

Tt E,

dande
T(E) : Edad de Fermi
25 :t Seccidn eficaz macrosccépica de dicgpersidn

¢ Trayectoria liore media de transperte

: Energia de loc neutranes f&rmicos: 0.6G25 ev

ES
A1)
I 2 Decremento en el lugaritamo promedic
E'J.
E .t Energia miarima de los reutrones.

Los wvalorec de los paradmetroe gpara el boro (

Duagerstadt, L. J. ramilton, 1978) : Z§=0.346 cm

B son 3. 7.

:] -1

y iu=104 cm Yy
=0.171 .

La energia marima ge los neutronec en la fuente de AmM-241/Be es de

aprozimadamernte 1.5 Mev (Yic. Figura 1.3).

Sustituyendo ectcs valores en la ecdacién {!1.23) se obtiene una
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“edad de Fermi® -de 1.08 cm® para.el boro. .

Ahora, utilizande la relacion del Virea de migracién®, 2 ‘dada’’

por la ecuacién (I1:26) (Vid, ib.l)s !

P2 =a T L. t1.28)

_ ¥ sustituyendo el resultado cobtenido de la "edad de Fermi®, se

, obtiena un espesor de blindaje de¢ boro de 2.5 cm.

TVE.n virtud de este resultado, se fabricaron dos bloques de blindaje
que consisten de una me2cla de boro mas polietilenc mds yeso (con
la proporcién dptima vists anteriormente) con un espesor de 3.5 €m
cada uno.

Contando ya cecn los blindajes, se procedié a tomar las= mediciones
de la razdén de dosis biolégica con un monitor portdtil para
neutrones con vy sin blindaje para poder determinar las condiciones
éptimas de proteccidén al usuario. Los resultados obtenidos se
muestran en la Figura 1I1.4, razdén de dosis bioldgica wversus
espesor del blindaje.

For dltimo, el montaje del disefo experimental se muestra

ecquemndticamente en la Figura 11.5.

I1.3 Mupetras de Petrdleo Utilizadas para Calibracidn del
Andligsis Elemental.

Gracias a la donacién de FPetrdéiecs Mexicenos, se conté con un
tambor de crudo Istmo zona sureste (Reforma Bermudez), un tambor
de crudo Istmo ligero zona marina, dos de Maya y dos de Olmeca de
aprorimadamente 200 litros cada uno, para la realizacién de este
proyecto.

Debido a que el petrdélec entregado a las refinerias se encuentra

a1
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FIGURA 11.4 BLINDAJE

PARA NEUTRONES.

CURVA A CURVA B
Espesor (mrem/h) (mrem/h)
(cm) Exp. Teo. Exp. Teo.

(] S 4,657751¢ tl.p 10, 87281
3.9 2.5 3.837621 8.1:2.4621349
S.3 3.3 T.415840 T 7.R280451

7 T 3.017492 &,.7 5.3769881
8.a 2.5 2.59571 5 5.211984
12.3 2-1,775582 2.5 2.960516

CURVA A: i
Regression Output:
Constant 2. 6577354
Std Err of ¥ Ecot ©0.,275847
R Squared Q.9624651
No. of Observations &
Degrees of Freedom 4 -
X Coefficienti{sy -0.27432
Std Err of Coef. 0.028895
CURVA B:
Reqreesion Dutbut:
Constant 10.87283
Std Err of Y Est <. 582390
R Squared 0, 9465285
No. of Observations &
Degrees of Freedom q
X Coefficient(s) -0.64327
Std Err of Coef. ©.060935
A: Fuente vista desde su drea lateral

B:

Fuente vista desde su base.
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. mezclade fué»necesarid h;:er'elrmuestreo en el lugar de worigen.
Este muestrec fueé }eali:adn en las. "Hombas de Bombeo Nueva Teapa®

er el estaas de Veoras luge: raprecsentativa de las muestras  de

petréle; trudu'engregadaé, son el 'apoyc de 1a Superintendenc{a
General.ylla Shperinféndencia de Quimica de 1la refineria *Gral.
Lé:arnrcérdenss“ en Minatitlén, vér.

El andlisziz quimice converncional de la concentracidn elemental de
.las muestras fueron proporcicnadas por el Instituto Mexicano del

Petréleo. En la Tabla 11.1 ze muestran dichos resultados.

TABLA 11.1
CONCEMTRACION ELEMENTAL DE LAS
MUESTRAS DE PETROLEQO.

METALES CONCENTRACION (ppm)
FESADOS MAYA OLMECA ISTMO ISTMO
. 1. SURESTE Z. MARINA
Fe 3.8 G.7 0.7 1.50
Cu - 1.0 0.1 0.2 0.12
Ni 5:.3 0.1 8.0 11.9
v 263.0 7.3 17.8 143.0
S (%4 en peso) 3.2 0.8 1.2% 1.55
Las muestras de petrdleo para la calibracidn del analisis estan

presentadas en contenedores de 100 litros

Estas muestras son clasificadas de la siguiente manerat
crudo Olmeca !, crudo Olmeca 2,...,crudo Olmeca 4.

crudo Istmo zona sureste 1,...,crudo Istmo zona sureste 4.

Crudo Istmo ligero z. marina 1, ..., crudo Istmo 1ligero zona
marina 4.

Crudoc Maya 1,...,crudo Maya 4.

El siguiente paso fué irradiarlas y tomar el espectro de cada
muestra para obtener lase ecuaciones de calibracién del andlisis

elemental. Los resultadoe ohbtenidos e dardn en el capitulo 111,
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I1.4 Lineas Analiticas.
Las lineas analiiticas princi
las més intensas, de cada =1
Tabla I1,2 (M. A. Lone, R. A

Estas lipeaz de emisién =on

{Lone, Leav

ENERGIA INT.
Kev N/1GO
i=16 ELEMENTO: S
B4t 75.55
2380 44,50
2491 2.71
2753 5.83
2931 22.34
3221 27.09
3370 5.26 |
3723 2.83
=23 ELEMENTO: V
bab 11.30
823 4,26
844 3.52
1558 4.30
1617 3.16
1778 5.07
2146 4.08
o142 4,68
=26 ELEMENTO: Fi
352 11.70
479 1.91
692 5.29
1019 2.47
1261 2.57
1613 &£.00
1725 8.03
3414 1.91

males para medicidn, elegidas por ser

emento de'interés estdn dadas en la

. Leavitt y . D A.  Harrison, {(9Bf).

caracteristicas para cada elemento.

TABLA 11.2
RAYDS GAMMA DE CARTURA.
itt y Harrison, 1981)
ENERGIA INT.
Kev N/100
SECCION EFICAZ: 0.52 BARNS
4431 4.40
44639 2.07
4870 11.47
2047 3.15
5421 52.08
7800 3.91
B&41 2,54
SECCION EFICAZ: S5.04 BARNS
5210 5.30
5613 .17
5752 8.37
64465 9.03
6517 17.83
6874 10.73
7163 13.14
7311 4.02
e SECCION EFICAZ: 2.55 BARNS.
3437 1.78
4218 4.28
5920 9.02
4019 9.00
7279 5.33
7631 28.51
7645 24,13
9298 4.15
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2=28 ELEMENTO: nNi SECCION EFICAZ: 4.43 BARNS

465 12.98 6584 1.77
a78 3.86 &837 10.79
283 3.34 7537 4.47
337 2.78 7697 1.23
1302 1.38 7819 8.1%
1950 1.35 8121 3.14
S817 2.1z 8533 . 16.98
&105 1.88 8999 37.74
29 ELEMENTO: Cu SECCION EFICAZ : 3.79 BARNS
E(Kev} INT(M/100) E (Kev) INT{N/100)
a3 .21 &£599 2.40
278 32.6% 6678 4.24
344 S. 488 46788 3.25
385 7.58 7176 2.33
466 S.97 7252 3.70
609 8.62 7306 B8.09
648 2.60 7637 15.71
S418 2.19 7915 30.82
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CAPITULD 111
ANAL ISIS EXPERIMENTAL.

I11.4 Introduceidn.

Contando con ®]1 disefo y montaje del sistema espectrométrico el
siguiente paso ez calibrar el sistema y después obtener una
calibracidn para el andlisis elemental.

En este capitulo se describe o1 procedimiento de 1la calibracién
del sistema espectrométrico, es decir, en virtud de esto se puede
determinar donde se encuentran las lineas de energia de los
elementos de inﬁerés en los espectros.

Y a continuacién se describe £) decarrollo de la calibracién para
el andliscis de azufre y de los metales pesados de interés (V, Fe,
Ni, y Cu) en el petrdlea, i.e., con esta calibracien se puede
determinar la concentracién de estos elementos en cualquier
muestra masiva .

Por Gltimo, para demostrar la precisidn de nuestro disefo
espectrométrico se determinaron las concentraciones elementales de
muestracs incdgnitas de petréleo y se comparan nuestros resultadas

con los métodos convencionales.

II1.2 Calibracidén del Sistema Espectrométrico.

Para poder determinar donde se encuentran las l{neas de energia de
los emlementos de interés en los espectros es necesario contar con
la cali?raciﬁn del sistema ecpectrométrico.

ta tarjeta convertidara a muliicanal "The Nucleus”, empleada en
este trabaio, hace la calibracidn de manera inmediata
proporcicnandole por lo menos tres lineas caracteristicas. De esta

manera el sistema queda calibrado en unidades de energia (Mev).
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Pa;tiendn de ésto y teniends an cuenta: que ‘“nuestro" intervalo
espectrométrico de interés va de 0 a % Mev se utilizaron las
siguienies lineas de emicsisn:

-l.as lineas de emisidn gamms provenientes de la fuente Am—ée:

la linea caracteristica del hidrdgeno de 2223 Kev, y las lineas de
energia de 4438 Kev C(d), 443B Kev Cis) y 4438 Kev C(Ff) producidas
en las reacciones '3C(n, n' e v pBe(a, ny)‘zc .

-tas lineas caracteristicac de la fuente Co-40 :

1.173 Mev, 1.333 Mev y 2.5 Mev.

Empleando la tarjeta "The Mucleus” y las lineas caracteristicas
mencionadas ce calibrd el sistema ecpectrométrico. Sin embargo, de
manera representativa, en la Figura III.! se muestra la recta de
calibracidn obtenida y el espectro de la fuente Am-Be.

Vale la pena mencionar que se wutilizéd un detector de germanio
hiperpuro para confirmar estos resultados.

En virtud de ésto, el sistema espectrométrico queda preparado para
determinar las lineas caracteristicas de los elementos contenidos
en los espectros.

I11.3 Calibracién para el Anélisis Elemental.

Para poder determinar la concentracién de azufre y de los waetales
pesados de interés (V, Fe, Ni, Zu) en el petrdleo es necesario
hacer una calibracidn para este andlisis. Es decir, con esta
calibracién se puede determinar la concentracidn de estos
elementos en cualquier muestra masiva de petréleo.

Para una mayor explicacién, se dard el procedimiento utilizado en
el caso de azufre, siendo de manera andloga para los demds

elementos.
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ITI1.3.: Calibracién para el Andlis!s de Azufre

Ho es necesaric presentar tedos los especktros obtenidos, sin
embargo, de la Figura !!I1,2 &2 la Figura III.S se muestra un
espectro de emisién de cada una de las cuatro clases de petrélec.
Para la calibkracién, primero s2 eligen las cuatro lineas de
emizi¢n mids intensas de azufre (Vid. Tabla 1I1I1.2), Después se
escoge una ventana para cada linea de emisién, los anchas de
ventana se escogen tomando en cuenta la vresclucidn del detector
para cada linea de energia. En la Figura II1.6 se muestra la
resolucidén del detector utilizado.

A partir de ésto, se obtiene el 4rea bajo la ventana (cuentas
netas) de cada linea de emicidn. Esto se hace con respecto a 1la
cancentyracidén de azufre contenida en cada una de las cuatro clases
de petrdlec. Esta concentrsczién estd determinada por un andlisis
quimico anterior (Vid. Yabla 1I.1).

Los recsultadoc obtenidos se muectran en la Tabla III.I1.
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TABLA III.1

CALIBRACION PARA EL ANALISIS DE AZUFRE

AREA BAJO LA VENTANA (CUENTAS NETAS)

V1 v2 v3 va

ventana de la ventana de la ventana de la ventana de la

; linea 0.841Mev linea 2.38Mev linea 3.22 Mev linea 5.42 Mev

MUESTRA % S 0.800-0.841-0.880 2.29-2.38-2.47 3.11-3.22-3.33 5.23-5.42-5.61
MAYA 1 2.2 1328644-1 1153 471519 + 687 310892 + 558 50178 + 224
MAYA 3 3.2 1325551 + 1151 518081 + 720 309159 + 556 50928 + 226
OLME 1 0.8 1180000 + 1086 470751 * 686 281736 t 531 39529 + 199
OLME 2 0.8 1033868 + 1017 420602 + 649 245797 + 496 35089 + 187
ISTM 1 1.55 1296074 + 1138 516878 + 719 304973 z 552 44658 + 21

1sTS 1 1.29 1318070 + 1148 541491 * 736 303253 % 551 44069 * 210



el

petrélen. |

as “correspondientes a - las

- btiene Ta siguiénte:ecuac;&n:r

%8 = -0.65736-0.00003 v, ¥0.000317 v, © L. (111.2)

Error de la constante: 0.140282
Coeficiente de correlacidn: G.990542

Vale la pena menciaonar gue 1a correlecién sigue siendo alta.

I11.3.2 Calibracién para el Andlisis de Metales Pesados.

Para no ser repetitivo dnicamente se dardn los resultados de las
;célibraciones.

£l procedimiento para obtener las ecuaciones lineales
multiparamétricas de calibracidén es el siguiente:

e ohtienen 1a§ acuaciones con cuatro ventanas, las ecuaciones con
combinaciones de tres wventanas, y €on dos wventanas para cada
elemento. Por supuesto, que las ecuaciones lineales con cuatro
ventanas tienen el coeficiente de correlacitn maes proézimo a uno
(4.99), Sin embarge, nuestrn propéeito es obtener las ecuacionas
can el minimo de ventanas, pOr lo mEenos doz, ¢y con €l coeficiente
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de ccrfela:j;ﬁ misaceptatlas. ace, .para que el anailieis

elemental’ de muestras sea 1o mdc £implé posible y con resultados

dptﬁmus,‘, ‘
Los resultados ubteniané se huésfranhen'fé Tabla I11.2, indicando
la ecuacion de calibracisn para réda metal con su copeficiente de
correlacidn, v el ancho cz ventana de ias cuatro lineas de emisidn
elegidag para cada elemento. En virtud de estos resultados se
puede determinar la concentraciin de anadio, hierro, niquel vy

cobre en cualquier muestra de petrdleo.
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METAL

Fe

Ni

Cu

TABLA I11.2

CALIBRACION PARA EL ANALI1SIS DE METALES PESADOS.

ECUACION DE CALIBRACION

v{ppm)=-706.975~0.00101lv}+
+0.05691vy

Fe(ppm)=-0.73968-0.00003v+
+0.00057v3

Ni(ppm)=-148.818-0.00005vy+
+0.01167vy

Cu(ppm)x=-5.14769-0.00070vg+
+0,00517v3-0,005v4

COEFICIENTE
DE

CORRELACION

0.973

0.989

0.967

0.981

o.a57
( .432,.498)

LINEAS DE EMISION (Mev).
VENTANAS(Mov) .
1 v2 v3

0.646
[.601,.691)

6.52
(6.06,6.98]

6.87
[6:.39,7.35]

0,692 0 73
{.66,.73} " -

73 SR g
[1.64,3.82] (5.62,6.22])

Cleis3
18.19,8.87]

Sl
[6.94,7.68]

0,609

S 7.64
[.57,.65) [7.26,8.02]

va
7.16
[6.66,7.66)
7.64
[7.26,8.02]

9.00
[8.64,9.36)

7.91
{7.52,8.30)



H0 DEBE
BIBLIOTEC

repetitivoe,

determinacisn

res u}*ados e.»‘

fando uon=tante 1 med‘

Los resultados cbtenxdo= se muestr n-a2n la Tabla 111.3, indicando

el por. ciento de azuFrE :al:ulado para cada muestra.

Ahora bieﬁ,-ﬁara Ho ser axc ive, udnicamente se dan los resultados
de las cpn:entraciunes obteaidaz para los metales pesados; cabe
mencionar que el procedimiento de andlisis es analdgo al del
azufre. En la Tabla I11.4 s= muestran dichos resultados.

€1 andlici=s elomental gue se hace actualmente del petréleo, en
México, se realiza cada determinado periodo. Es decir, se mangjan
Tablas de caoncentraciones sin tomar en cuenta las variaciones de
pozo a pozo y el tiempo de extractidn,

Es por eso gque una comparacién de nuestros resultados con  los
resultados proporcionados poar el Institutc Mexicano del FPetrdleo
no e= adecuada. 3in embarga, ec razonable asegurar gque nuestyos
resultadas siguen cierva 1l6gica en la concentracidn de lac

muestrac.
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TABLA III.3

DETERMINACION DE AZUFRE EN MUESTRAS INCOGNITAS.

MUESTRA

MAYA 4

OLMECA 3

OLMECA 4

ISTMO
MARINO 2

ISTMO Z.
SURESTE 1

INCOGNITA 1

AREA BAJO LA VE
{CUENTAS NETAS)

v3
[3.11,3.33}
298,6224546
309,3781556

300,5631548
304,031+551

303,2534551

268,2671518

NTANA

Vg
[5.23,5.61]
48,9441221
44,8471212

43,7301209

45,154+212

44,069:210

40,473+201

CALCULADO

1.37

1ie8T

1.63
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HﬁESTRA
MAYA 4

OLMECA 3
OLMECA 4

I1STMO
MARINO 2

ISTMO Z.
SURESTE 1

INCOGNITA 1

TABLA III.4

DETERMINACION DE METALES PESADOS DE

INTERES EN MUESTRAS INCOGNITAS.

CONCENTRACIONES CALCULADAS ;
(ppm) L
v Fe © ¢ RN

280.85£2.72
97.08:2.57

114,05%2.43




 EONCLUSIONES

Los resultados 'nbiébid

contaminantes .

espectrométrico’: .

convencionales,

wlitica no destructiva.

adizional de éér:ﬂ-; Vécn‘ca\
FPodemos asegurar gue éi*sigtéma:qiéeﬁEQO en Ester trabajo es una
innovacidn tecnélogica qug’pua&é emplearse a nivel industrial,
teneficiando & la industria petrclera y al sector ecoldgico.

El andlisis que se hace actualmente del petrdleo se vealiza cada
determinado periodo sin tomar en cuenta que la calidad de este
varfa con el tiempo de E;tra:cicn del pozo, sin embargo, con
nuestro sistema espectremstrico la variacidn de las
concentraciones elementales serian detectsdas en los olecductos de
manera continua y en un tiempo real.

De la misma manera, el sistess disefado puede instalarse en las
lineas de alimentacidn & la= refinerias para controlar el mezclado
de petrélec a niveles aceptables para un mejor procesa de
refinacidn.

Como contre! ecaldgica, el sicstema puede instalarse en las
centrales termoeléctricas que utilizan carbdn mineral o petrédlec,
para disminuir la emisidén de contaminantes .a la atmdsfera. E1
sistema espectrométrico se instolaris en la {{n3§ dE -alimen§acidn
de combustible a la ﬁermoe!éctrﬁ§a v =i éste rebasara les  limites
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-desviarie a =e mezclar;a cpﬁ un. -

permiciblés. de contamipantss,

;combu .ible menbs.cnntaminante.'Eé;e‘anélisi puede reallzarse 'de

manexa ccntxnua v en t'empn v
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