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INTRODUCC ION

Los estudios de los efectos quimicos de las transformaciones
nucleares y de las reacciones de recocido térmico de los productos radiacti_
vos de dichas transformaciones, continlan 1lamando poderosamente la atencién
y la presente investigacidn representa un intento por conocer la forma y na_
turaleza de las reacciones del ion o dtomo en el que se encuentra el nicleo

transformado.

Una vez ocurrida la transformacidn nuclear, por ejemplo la
transicion isomérica, la cual va acompafiada de la emision de electrones de
conversién interna y de procesos Auger, el andlisis quimico del sistema en
estudio pone de manifiesto un cambio en la forma quimica del dtomo o ion que
experimenta la transformacidn nuclear. Estos cambios quimicos asi producidos
pueden revertirse, si el compuesto en el que se encuentra el nicleo atdémico
trapsformado se calienta antes de realizar el andlisis quimico. Un proceso
de tal naturaleza se llama una reaccidn de recocido y generalmente conduce
a un incrementc de la retencidn, considerando a ésta como el porcentaje de
atomos radiactivos que reaparecen en la forma quimica original después de

ocurrida la trensformacidén nuclear.

Al pretender conocer la variacién de la retencidn en funcidm
del tiempo de calentamiento, se ha observado que la mayorfa de los compues_
tos se comportan siguiendo un patrén determinado; es decir, se obtiene el
mismo tipo de curva al graficar la retencion contra el tiempo de calenta_
miento a una temperatura determinada. Sin embargo, en la actualidad se sabe
que el sistema bromato representa una excepcidén a esta generalizacidn, en
vista de que la forma en que varia la retencién en funcién del tiempo de ca_

lentamiento no sigue el modelo observado usualmente.

De esta manera, el objetivo del presente trabajo es estudiar

los efectes quimicos causados por la transicién isomérica del 80mBr a 80Br



; ; 80m o ;
en cristales de bromato de potasio marcados con Br; asi como las reaccio_
nes de recocido térmico de los productcs de la transicidén isomérica; y en
esta forma poder observar y analizar el comportamiento nada usual del siste_

ma bromato.

Por otro lado, la experiencia y los conocimientos adquiridos
en esta clase de procesos pueden aplicarse principalmente en la preparacion
de radioisdtopos de alta actividad especifica, asi como en la separacidn de

isomeros nucleares.



CAPITULO |

LOS EFECTOS QUIMICOS DE LAS TRANSFORMACIONES

nucLeares (1)

Después del descubrimiento de Szilard y Chalmers en el afio de
1934, de la ruptura del enlace C-1 en el yoduro de etilo por la captura ra_
diativa de neutrones térmicos, los variados efectos quimicos causados por
las transformaciones nucleares contindan |lamando poderosamente la atencidn

de los investigadores.

En una transformacidn nuclear, la energia cedida se pone de
manifiesto en la energfa cinética de la particula formada como resultado del
evento nuclear, ya sea en forma de radiacidn electromagnética, o en la ioni_
zaclon y excitacion electronica del dtomo o molécula en los que se encuentra
el nicleo transformado. La mayor parte de esta energia se disipa en el medio
circundante produciendo cambios radiolTticos; pero ademis, el ion o dtomo en
el que se encuentra el nicleo transformado es una entidad altamente reactiva
capaz de sufrir nuevas e interesantes reacciones. Si el producto nuclear es
radiactivo puede actuar como su propio trazador y el curso de sus reacciones
puede seguirse facilmente, siendo de interés primordial el conocer la forma

quimica final del atomo involucrado en la transformacidn.

"Es de gran utilidad mencionar los eventos que conducen a la
ruptura primaria de las moléculas y al subsecuente estado quimico final de

los fragmentos.

La ruptura primaria de las moléculas puede efectuarse por
excitacién electrdnica, ionizacidn o retroceso mecinico de tal magnitud que
se produce la ruptura del enlace quimico. La importancia relativa de los di_

ferentes procesos, asi como la naturaleza y propiedades de los fragmentos,



depende de la clase de eventos nucleares involucrados. De este modo, es ccn_

veniente clasificar a los eventos nucleares en dos grandes grupos:

1.- Procesos que involucrin un cambio en el nimero atémico
Z, como son el decaimiento alfa y beta.

2.- Procesos que no involucran un cambio en el nimero atdmico
Z, como son la captura radiativa de neutrones térmicos y

la transicidn isomérica.

En el presente trabajo solo nos ocuparemos de aquellos proce_
sos que no involucran un cambio en Z; en vista de que la transformacién nu_
clear que nos interesa, la transicidon isomérica, deja al nimero de protones

en el nicleo sin experimentar ningin cambio.

Desde el punto de vista quimico las transformaciones nuclea_
resysin cambio en Z son muy interesantes, en vista de que el nicieo producto
tiene la posibilidad de encontrarse en un estado de combinacidn quimica si_

milar al del reactante.

En esta clase de procesos quimicos podemos considerar separa_
damente a aquellos que.producen una gran energia de retroceso mecanico y
aquellos que dan una energfa mucho menor. Este retroceso mecdnico ocurre al
salir del nlcleo una particula con una energia cinética dada, ya que el prin_
cipio de la conservacién de la energia exige que el nicleo que sufre la
transformacidén nuclear, retroceda mecdnicamente en la cantidad y direccidn

convenientes.

1.- Procesos con gran energia de retroceso mecanico.

Los procesos nucleares pertenecientes a esta categoria son

las reacciones nucleares (n, 2n) y (y, n). En cada caso, la energia de re_

troceso es enormemente mas grande que la energia de enlace, lo cual conduce



invariablemente a la ruptura de dicho enlace, produciéndose asi un cambio

quimico en el atomo que sufre el retroceso.

2.~ Procesos con menor energia de retroceso nuclear.
Hay dos transformaciones nucleares que producen una energfa
de retroceso mecanico mucho mas pequefia: la captura radiativa de neutrones

térmicos y la transicién isomérica.

Captura radiativa de neutrones térmicos.

En el caso de la captura de neutrones térmicos, reaccién nu_
clear (n, Y), la ruptura molecular debe asociarse con la cascada de fotones
gamma por medio de la cual el ndcleo capturador naciente elimina el exceso

de energia que tiene al encontrarse en un estado energético superior, como

resultado de su interaccidn con el neutrdn térmico.

El retroceso mecdnico del niicleo producido como consecuencia
de la salida del fotdon gamma, generalmente serd suficiente para fragmentar
un gran nimero de moléculas a las que el dtomo capturador se encuentra unido
por un enlace sencillo.

Transicidn isomérica‘S).

En la mayoria de los casos de desintegracidon gamma, como el
descrito anteriormente, los periodos de semidesintegracién o vidas medias
son tan cortos que no pueden medirse. Sin embargo, se conoce un centenar de
casos en los que aparece una transicion gamma retardada de un estado excita_
do a otro de energia inferior, generalmente el estado fundamental y a los
que corresponden periodos de semidesintegracidn entre 10-8 segundos y va;ios
afios; las transiciones de este tipo se llaman isoméricas, debiéndosg,a’éllas

la existencia de algunas parejas de especies nucleares que tienen los mismos
nimeros atémico y de masa, pero propiedades radiactivas diferentes. Estos
niclidos se denominan isémeros nucleares y el fendmeno se conoce como isome_

ria nuclear.



(2)

Las transiciones isoméricas pueden ser acompafiadas o a ve_
ces desplazadas por otro proceso: la emisidn de electrones de conversidn in_
terna. La conversién interna resulta de la interaccidn (puramente electro_
magnética) entre el nicleo y los electrones extranucleares, lo cual causa la
emision de un electrdn con una energfa cinética igual a la diferencia entre
la energia de la transicidn nuclear involucrada y la energfa de enlace del

electrén en el dtomo.

Un proceso de conversion interna deja al &tomo con una vacan_
cia en la capa donde se encontraba el electrén emitido. Esta vacancia se

1lena muy frecuentemente con un electrén de la siguiente capa superior.

Si un electrdn cae de una capa superior a otra inferior, la
diferencia entre las energias de enlace de la capa superior a la inferior
puede emitirse como un rayo X caracteristico o puede usarse en un proceso
fotoeléctrico interno (véase el Cap. I11), en el cual un electrdn adicional
de capas superiores, se emite con una energia cinética igual a la energia de
los rayos X menos su propia energia de enlace; tales electrones se |laman

electrones Auger.

De lo anterior, resulta obvio que la emision de un electrdn
de conversidn interna supone la reorganizacion del atomo, una vez concluido
el proceso de desintegracidn, involucrando el reajuste total de un atomo pe_
sado, muchas emisiones de rayos X y procesos Auger en capas sucesivamente

_superiores.
Debe hacerse notar que la cantidad de energia liberada pdr

conversién interna es igual a la liberada por la emisién de radiacién gamma,

por lo que ambos procesos representan el mismo tipo de desexcitacidn nuclear

Desde el punto de vista tedrico ofrece gran interés la fre_



cuencia relativa con que aparecen la emisidn gamma y la conversidn interna
en un radiondclido dado, frecuencia que se expresa mediante una magnitud de_
nominada coeficiente de conversidn interra, definido como la relacidn entre
el nimero de electrones de conversidn interna y el de rayos gamma emitidos.
Este coeficiente puede tomar valores entre cero e infinito, conociéndose es_
tos valores para cada uno de los niveles energéticos atémicos K, L, M, etc.,
y aln para cada uno de los subniveles KI’ KII’ etc. de un gran nidmero de

elementos.

(1)

salida de los fotones emitidos ocasiona un retroceso mecdnico muy pequefio

En el decaimiento por transicidon isomérica , puesto que la
del nicleo que sufre la transformacidn, la ruptura del enlace quimico no
ocurrird como una consecuencia de tal retroceso mecdnico, sino que serd la
cascada Auger la causante de la fragmentacidon molecular, en vista de que
aquella dard ccmo resultado la ionizacion de la molécula; llegdndose a dis_
tribdir esta icnizacidén entre los dtomos constituyentes y conduciendo, por
lo tanto, a la fragmentacidn por repulsién electrostatica, obteniéndose de

este modo fragmentos que poseen una carga eléctrica dada.

Después de ocurrida la transformacién nuclear, el andlisis
quimico del sistema en estudio, invariablemente muestra que alguna propor_
cion de los atomos radiactivos producto del evento nuclear estd presente en
la forma de las moléculas originales. El porcentaje de estos dtomos radiac_
tivos que reaparecen en la forma quimica original después de ocurrida la
transformacién nuclear, se llama la retencidn.

El proceso de recocido(’).

Los cambios quimicos producidos por los eventos nucleares
pueden reverti~se ya sea de una manera total o parcial, por medio de un tra_
tamiento apropiado del sistema en estudio. De este modo la retencion gene_
ralmente se incrementa, si el compuesto en el que se encuentra el niicleo

atdémico que sufre la transformacién se calienta antes de realizar el andli_



sis quimico. Un proceso que conduce a la reparacién de los dafios quimicos
causados por el evento nuclear, se llama una reaccién de recocido. La mayo_
ria de los sistzmas sdlidos irradiados con neutrones o que contienen en sus
moléculas un nucleo activado por neutrones, parecen capaces de sufrir algin
recocido, aln cuando las moléculas sean muy complicadas.

Recocido Térmico(]).

El proceso de recocido térmico se ha estudiado mas ampliamen_
te que cualquier otro, pero a pesar de ésto y de que haya una similitud su_
perficial en aproximadamente todos los procesos de recocido térmico, la
forma en que ocurren sus reacciones) hasta ahora, no esta completamente cla_

ra.

Se han propuesto varias tipotesis para explicar el mecanismo
de recocido té-mico, de las cuales la m&s atractiva y la mds obvia es consi_
derar el proceso de recocido térmico como una recombinacidn de fragmentos
para regenerar la especie original. Sin embargo es necesario tener en cuenta
que, en general, existen diferencias fundamentales entre un proceso de reco_
cido y otro, por lo que es necesario proponer un mecanismo especifico para

cada uno de ellos.

Desde luego, es necesario asegurarse de que el proceso pueda
describirse apropiadamente como una reaccién de recocido o reformacidn y que
no es simplemente una reaccidn de intercambio en la fase sélida, tal como

i 3 2-
£ erop ——— O Yook

“Cr
Tal proceso de intercambio, a primera vista parece improbable
al menos por lo que se refiere a sustancias muy complejas, y solo reciente_
mente se han necho pruebas directas sobre su ocurrencia, Bastante inquietan
" e "
tes, estas pruebas han demostrado que los icnes Cr3 hidratados, embebidos

; 2- . .
en una matriz de CrOh, o yodo en yoduro, pueden intercambiarse al calentarse



cada una de las mezclas. Sin embargo, para este proceso son necesarias tem_
peraturas mis altas que las requeridas para las reacciones de recocido; de
modo que parece probable que tales reacciones de intercambio no pueden ex_

plicar mds que quiza, una pequefa parte del recocido.

Caracteristicas del recocido térmico.

Después de someter un sdlido, irradiado con neutrones térmi_
cos o que contiene un nicleo activado por tales neutrones, al recocido tér_
mico; se han obtenido curvas isotérmicas similares para una variedad muy
amplia de compuestos al graficar la retencidn contra el tiempo de calenta_

o .
miento, conociendose hasta el presente solo unas cuantas excepciones.

En la figura 1 se muestra un grupo caracteristico de isoter_
mas de recocido para el cromato de potasio. De las curvas se observa que la
retencidn crece primero rapidamente y después lo hace mas lentamente. De
este)modo, la isoterma de recocido estad dividida claramente en una porcién
que representa una reaccion muy rdpida, seguida por la pseudomeseta, o re_

gion de cambio muy lento.

Uno de los aspectos mis interesantes y desconcertantes del
proceso de recocido térmico es el cinético. Se han propuesto varios modelos
para explicar la cinética de las reaccicnes de recocido térmico, sin que
hasta ahora ninguno de ellos haya sido totalmente confirmado; rechazdndose

en cambio, algunos que no se ajustan a los datos experimentales conocidos.

La recombinacién de pares de &tomos productos de la transfor_
macion nuclear (dtomos intersticiales) y de vacancias ha formado usualﬁénte
la base de los modelos para el recocido térmico. Para nuestros propdsitos,
una ''vacancia" en un cristal complejo es un fragmento de cualquier especie
capaz de reaccionar quimicamente con un &tomo intersticial. En algunos ca_
sos se ha supuesto que la vacancia es movil y en otros, que la vacancia es

una trampa fija o cavidad que tiene capacidad para un dtomo intersticial y
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que este Gltimo es mévil. Es importante mencionar que entre los modelos pro_
puestos es de gran importancia la separacidn inicial de las especies que su_
fren las reaccicnes de recocido. Si, como usualmente es el caso con atomos
activados por las reacciones (n, Y), el alcance del dtomo que experimentd la
transformacién nuclear es corto, habrd un alto grado de correlacidn entre los
dtomos intersticiales y las vacancias; o dicho de otro modo, los &tomos ra_
diactivos y los fragmentos con los cuales se combinan tendrdn separaciones
iniciales pequefas.

Un modelo bastante exitoso(1) postula que la barrera de poten_
cial (energfa de activacién), que impide la recombinacién inmediata de los
pares correlacionados de fragmentos, se reduce por una interaccidn atractiva
entre los fragmentos. Tal interaccidn puede ser de origen electrostatico pa_
ra los fragmentos cargados opuestamente, pero aiin para los fragmentos neu_
tros, la excesiva tension producida por estos defectos cristalinos conduci_

rd a interacciones atractivas.

La ley de recombinacion derivada de este modelo es

By e 23 et

donde n es el nimero de fragmentos correlacionados, U la barrera de energfa

antes de la modificacion de las fuerzas atractivas, V el potencial atractivo,
x la distancia entre un par de fragmentos, t el tiempo, T la temperatura, Vv
un término de frecuencia, y K es la constante de Boltzman. Para aplicar esta
relacién es necesario suponer que todos los valores de x entre un valor mini_
mo X., abajo del cual los fragmentos no estan separados efectivamente, y'al_
gin valor superior x_ correspondiente al miximo alcance de los fragmentos son

igualmente probables, entonces la ley de recombinacidn se convierte en

—t =\)ex(-L)ex{ . }
R_- R P T PLUCKTAR + )



donde c y S son constantes, R_'es la maxima retencién al calentar y AR = R-R,

Esta expresion explica la forma de las curvas de recocido iso_
térmico. A cualquier temperatura dada, el segundo término domina la segunda
etapa de la cinética, mientras haya pares de fragmentos aln no recombinados y
no muy separados. Sin embargo, tan pronto como éstos se han recombinado, el
segundo término llega a ser aproximadamente 1, porque V/cKT(AR + S) llega a
ser muy pequefio, vy el cambio posterior en R est3d determinado por el primer
término exponencial, el cual si U es grande, conduce al cambio muy lento que
corresponde a la meseta de la curva de recocido isotérmico.

Otras formas de recocido(l).

Fecocido por radiacidn ionizante.

Frobablemente el primer caso de recocido fue un ejemplo de re_
cocido por radiacidn ionizante. Desde entonces, aln cuando no se ha estudiado
tan extensivamente como el recocido térmico, se ha probado que la mayoria de
los sistemas investigados son mds o menos sensibles al recocido causado por

radiaciones ionizantes.

Fotorrecocido.

En algunos compuestos, tales como los fosfatos, el recocido
también puede inducirse por irradiacion con luz ultravioleta. Sin embargo, el
proceso no parece ocurrir tan comdnmente como el recocido térmico y por ra_
diacién ionizante. Otras formas de recocido, que tampoco son usuales, son el
realizado por compresion y el efectuado por cambio de fase o por hidratacidn

o deshidratacion.
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CAPITULO |1

PROPIEDADES FISICAS Y QUIMICAS

DEL BROMO

(11)

35, es un elemento no metdlico, el Gnico que es 1Tquido a presidn y tempera_

El bromo 5 Brz, de peso molecular 159.83 y ndmero atémico

tura ordinarias.

En la naturaleza, el bromo tiene dos isbtopos estables: el

798r y el 81Br, cuyas abundancias son 50.5% y 49.5%, respectivamente.
Propiedades fisicas.- La Tabla | muestra las caracteristicas

fisicis del Brz.

Propiedades quimicas.- El bromo se encuentra en la familia VII
y el periodo tres del sistema periddico. Los estados de valencia mas estables

de! bromo en sus sales son -1 y +5, pero se conocen valencias positivas de 1

y 3.

Reacciones.- Las reacciones del bromo tienen caradcter oxidante

ya que en el sistema acuoso

Br. + Do > . 2Br

el potencial normal de oxidacién es -1.087 Volts.
Las reacciones del bromo pueden clacificarse como sique!

1) Por adicién o combinacién directa con otro elemento o grupo



TABLA |
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Edo. Fisico Liquido Calor de Fusién 16.14 cal/g
a PTS a -7.2°C
Color Rojo ambarino Calor de vapori_ 44.8 cal/g
oscuro zacién a 59°C
Olor Intensamente Temperatura cri_ 311°C
irritante tica
Punto de -7.2°C Presidn critica 107 Atm.
Fusion
Punto de 58.80°C 20
ebullicisn d 3.1193
25 "
ny 1.6428 Densidad de va_  5.515
por a 15°C
Viscosidad 0.99 Centi_ Tension superfi_ 41.5 dinas/cm
a 10°C poises cial a 20°C

)

Cristales a

Calor Especifico

0.0898 cal/g

Coeficiente de
dilatacidn a

0.0011 por °C

-20.7°C 20-30°7C
Liquido a 0.1071 cal/g Coeficiente de 62.5x10.6
0-57°C compresibilidad
Vapor a 0.0553 cal/g ;05892 megabares)
83-278°C
Solubilidad del Br2 en agua
Temperatura Solubilidad g/100g Temperatura Solubilidad g/100g de
°c ce solucién °C solucién
0 2.31 20 3.4
3 3.08 25 3.35
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de elementos. Como ejemplo tenemos la unidn directa del bromo gaseoso con el

hidrégeno.

H2 + Br2 > 2HBr + 24950 cal.

Por medio de una reaccion como la anterior, el bromo se combi_
na por adicién con varios de los no metales, por ejemplo, con el fésforo for_
ma PBr3 Y PBr5 y también con varios de los elementos metdlicos como el alumi_

nio, potasio, etc., produciéndose los bromuros correspondientes.

En el campo orgdnico, el bromo se combina directamente con los

alquenos y forma productos de adicidén como los dibromuros:

Br + CH

= e e
2 CH2 CH,BrCH,Br

2 2 2

2) Por sustitucién, en las cuales el bromo reemplaza a otro
elemento en una molécula. En quimica inorgénica se utilizan muy poco las reac
ciones de sustitucion del bromo, entre éstas podemos mencionar a la determina

cién yodométrica del bromo libre:

Br2 + 2KI - 2KBr + |

2

Las reacciones de sustitucion en el campo orgdnico son mds im_
portantes. El bromo reemplaza al hidrdgeno unido al carbono, rapidamente
_cuando el hidrdgeno estd en posicidn orto o para con respecto a un grupo po_
lar en un compuesto aromdtico, menos répidamente en los compuestos aromaticos
y con grupos no polares, y con menos facilidad ain en los hidrocarburos afi_

faticos.

&

3Br‘2 + CGHSOH > C6H28r30H + 3HBr

Br2 + C6H6 s C6HsBr + HBr



do del bromo vy

un hidroxido o
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+ CH,CH,CH, ————————— + HB

Br2 3CH,CHg CH3CHBrCH3 HBr
Bromuros:

Los bromuros alcalinos pueden prepararse directamente partien_
de un carbonato alcalino, o algo mas sencillamente, tratando

un carbonato alcalino con acido bromhidrico, o con bromo y un

reductor como el amoniaco. Los bromuros alcalino-térreos se preparan de mane_

ra andloga. El

bromuro de amonio se forma tratando el sulfato o el carbonato

de amonio con bromuro de bario, o bien por reaccidn directa del bromo con a_

moniaco acuoso; o de este Gltimo con el dcido bromhidrico. Para los dos Gltj

mos casos las reacciones correspondientes son:

)

2

8NH3 + 3Br, > 6NHhBr + N

NH,Br  Para esta Gltima reac

NH + HBr o

3

cion se debe poner algiin exceso de amoniaco.

El peso molecular del bromuro de amonio es 97.96, cristaliza .

en el sistema clibico y sublima a temperaturas altas. El bromuro de amonio es

mas soluble que el cloruro y tiene las siguientes solubilidades en gramos por

100 gramos de agua:

Temperatura
°c

0
20

Lo

Bromuro Temperatura Bromuro
(g) °c (9)
60.6 60 107.8
75.5 80 126.0
91.1 100 145.6

El bromuro de amonio se comporta como un agente reductor cuan_
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do reacciona con el bromato de potasio en medio 3cido, la reaccidn que se

efectla es la siguiente:

KBr0, + SNH“Br + B6HNO

3 — SBr2 + SNHI‘NO

+ KNO3 + 3H20

3 3

Bromatos:

Los bromatos son estables en las condiciones ordinarias. Se
preparan haciendo pasar vapor de bromo por una solucidn caliente del carbo_
nato alcalino o del hidréxido alcalino-térreo correspondiente y se forma si_
multdneamente el bromuro. Por lo general, el bromato es menos soluble que el

bromuro, de modo que puede cristalizarse enfriando la solucidn.

El bromato de potasio, de peso molecular 167.01 forma granu_
los o cristales Blancos o incoloros, se descompone aproximadamente a 670 °C
y su solubilidad en agua es 7.53 g por 100 gramos de solucidn a 25 °C y 25.4
g a 80)°C.

Los bromatos alcalinos se usan como oxidantes, liberan oxige_
no por el calor y liberan bromo cuando se tratan con un bromuro y un acido,

como se muestra en la reaccidn anterior.



PROPIEDADES NUCLEARES DEL BROMO

En la actualidad se conocen 22 radiois6topos del bromo, ningu_
no de los cuales se encuentra en la naturaleza, todos son radioisétopos arti_
ficiales obtenidos ya sea a partir de diferentes tipos de reacciones nucleares

235

o de la fisidn del U con neutrones térmicos. De todos ellos, los mas inte_

resantes para el estudio aqui realizado son los obtenidos a partir de la reac_

8

cion nuclear (n, y), en particular el Omg,. y su producto de decaimiento el

80Br que se encuentran en la Tabla Il. En ella se muestra el modo de activa_

cion de cada is6topo estable del bromo, asi como el nicleo radiactivo produ_

cido, la seccion eficaz ¢ de cada uno de estos isGtopos estabies para neutro_
nes térmicos y para la formacién del radioisétopo correspondiente (dada en

barns) y el tiempo de vida media de cada radioisétopo cbtenido.

(6)

) Peacimiento de los radioisGtopos del bromo

La Tabla Ill muestra la forma de decaimiento de los radioisé_
topos del bromo, la energia de las radiaciones emitidas (en Mev), asi como su

principal forma de produccidn y el tiempo de vida media de cada radioisdtopo.

Decaimiento del par de isdmeros 80mBr y BOBr(3)

El 80mBr con un tiempo de vida media de 4.5 h se desintegra

para dar el isémero de 17.6 minutos de tiempo de vida media, emitiendo dos ra_
yos gamma en cascada con energias de 0.049 y 0.037 Mev. El isdmero con un pe_
rfodo de semidesintegracion de 17.6 minutos, identificado como el 80Br en su
estado fundamental, se desintegra por emisién de negatrones (92%) transforman_
dose en 80Kr y por emision de positrones (3%) y captura electrénica (5%) for_

mandose el 80Se.

Sea cual fuere la forma de desintegracién del 80Br, el proceso

puede dejar al nicleo producto ya sea en su estado fundamental o mas frecuen_



(4)
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TABLA 11
1SOTOPO G MODO DE TIEMPO DE
(BARNS) ACTIVACION VIDA MEDIA
;gar 2.5 tn,¥) 2 8r 1 it
2.9 (n,y)80mg, 4.5 h
g;Br 3.0 (n,y)BZmBr 6.0 min
(n,7)%%8r 35.0 h
TaBLA 1116
ISOTOPO  TIEMPO DE VI_ PRINCIPAL MODO TIPO DE DE_  RADIACIONES
DA MEDIA DE PRODUCCION  CAIMIENTO E(Mev)
Thg,) 26 min 85cu(12c, 3n) 8" 4.7
Y 0.6k
5g, 1.6 h Mo (d,n) CE(10%)
8% (90%) 1.7
Y 0.285
0.511
76, 16 h T5ps (o, 3n) 8t (62%) 3.1
3.6
CE(38%)
Y 0.56-3.57
Tgr " 581 7555 (o, 2n) CE(99%)
8t (12) 0.34
Y 0.25-1.00




TABLA ||1(6) (continuacién)
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77m

765e(p,v)

Br 4.2 min TI
e 0.94
0.106
Y 0.108
78, 6.4 min Bps(a, n) 8¥(92%) 2.
1.
CE(8%)
Y 0.511
0.62
79mg . 4.8 s 785e(p, Y) Ti 0.21
80y, 1.6 wih P8e(n, v) 8™ (92%) 2.5
1'9
CE(5.7%)
8*(2.6%) 0.87
Y 0.511
0.618
0.640
0.666
Bomg. 4.5 "% (n, v) TI 0.024-0. 048
82g, 35.5 h 815 (n, ) * 0.4k
Y 0.55-1.47
Bamg 6.05 min 88 (n, v) T1(97.6%)
' B (2.4%) 3.138
Y 0.046
0.777
“1.475




TABLA |1 1(6) (continuacidn)

82 83m

838r 2.4 h

se(n, v) B a Kr 0.94
835e(p7) |
Y 0.530
Bhg, 32 min 878b(n, a) 8 .68
Fisién Y 0.81-3.9
Bhmg 6.0 min Fisidn 8" 1.9
Y * 0.44-1.89
855, 54 s Fisién g ‘ 2.5
868r 54 s Fisién g~ 7.1
Y 1.29-2.76
87, 55 s Fisién 8 2.6
8.0
¥ 1.44-5.2
n
88er 16 s Fisidn g~ 0.76
89, 5.5 s Fisidn 8" 0.5

30g, 1.6 s ’ g~
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temente, en su estado excitado. En este Gltimo caso el nicleo excitado puede
ceder su energia de excitacidn emitiendo radiacién gamma, para pasar asi a su
estado fundamental como se observa en la figura No. 2 en la que se muestra el

8oBr(6).

esquema de decaimiento del

80

Decaimiento del ° "Br en los cristales de bromato de potasio.

La figura No. 2b muestra esquematicamente el decaimiento del

8omBr a 80Br por transicién isomérica y el cambio quimico producido.

Como resultado de la emision de fotones gamma durante la tran_
80m

sicion isomérica del Br, este niclido experimenta un retroceso mecanico.
Sin embargo, a diferencia de una reaccién nuclear (n, Yy) por ejemplo, el re_
troceso mecanico es tan pequefio que no puede causar la ruptura de enlaces qui_
micos sencillos, pero si el fotén gamma se convierte internamente pueden emi_
tirse eﬂectrones extranucleares de los prim eros niveles electrénicos, con la
consecuente creacidn de vacancias electrénicas en ellos. Cuando se llenan es_
tas vacancias y ocurren los procesos Auger, la molécula se ioniza fuertemente
como consecuencia de estos @ltimos y se fragmenta por repulsidn electrostadti_
ca al distribuirse la carga eléctrica que soporta, entre los atomos que la
constituyen, produciéndose asi el cambio quimico.

El cambio quifmico causado por la transicidén isomérica del 80mBr

en cristales de bromato de potasio consiste en la reduccidn de la valencfa

" del bromo al aparecer éste en su forma quimica mas reducida después de ocurri_

da la transformacién nuclear. ot

Es conveniente aclarar que el nimero de &tomos de bromo que su_
fren el cambio quimico es muy pequefio y que para poder conocer la magnitud de
este cambio quimico es necesario separar estas trazas de oBr que se encuen_
tran en forma de iones bromuro, lo cual se realizé en la parte experimental

del presente estudio.



-23-

A% (15,3 8): '

p7: 6.0 scint spect (MeaRFES9)

LR bu (1,107, 9, 0.78, vy 0.84 (1 (v ~v3| A, LAz ),
o Ve uu 10), 4 V.77 (1 4). v, 1.84 (t 1.3), Yg 2,35 (1,0.9)

n:inl spect, YY coinc (MeaRF59)

Dr

ui %0 atomic spect, mmu.wc (Lindgls 4)
0 666 level of 5¢%0; 12 |3 Gonlomb st (su1pe2
1.0 x 107" & Coulomb excit (TemGS6a,

AndeD’ Oc, AndrC40a)
others (GanY62a)

l./zox 10°

Btim

(0

(4.98 h): "
I 6 131700 10.72 atomiec heam (Lindgldd)
¥i Y 0.03705 cryst spr et (ChupF500)
) 0.037 (1,100, ¢y, v 1.6), Y, 0.049 (1,09, ¢ /¥ = 296) scint epect, scint

|u| ane "-ev.mwm;
20.049 (1 /Ly, 1.0) mag spect conv (MihJS2a)

olh-'ra (P30, Vall:G39)
(Shak 1155, Breif56, Nreik54)

80 (17.6 m):
Loyt #0.5138, q: #0.19 atomic beam (Lindglé4)
Ty 1991 85). gy 138 (1 15) mag <peci. (Y coine (1abJ56,

1.4hJ54a, Labi54, Lab)33, Labl32, Labisi)
others (Ful§52)

p't 0.87 iman apect (Labi36, LabJS4, LabiS4a, Labi53,
Lablst
othirrs (DzhRA9)

¥ with p7: ¥ 0.6175 (14100), ¥, 0.640 (1,2
{!yN. semicond spect (R.—m-xyl\ﬁ(\)
Yy 0616 (1,100), Y, 0.64 (1,2.9), ¥ 0.71 (1, 2.1), ¥,
L (IVOJ) arint spect, YY coinc (TrehP62)

Yot EG

Lall52.

.5), V5 0.707 (1), ¥

126 (f, G).

speat (1 amayAbS)
others (5 bafiS3, LabJ56, TrohP62)

0.037 level of B g A x 1077 5 delay cotne (FIAW64, Tiubn 165)

7 1.258

Y3 0.6667 (1,15), Y, 0.681 (1,0.4), Y; 0.816 (1 0.5) s micond

% (34 w):

8 (7 h:

e e o apeet (Hotmgl)

v 0.62 (. 40%), 0.72 ~ (wenk) ncint spect, Y¥, Y coine (Hotmé1)

Vi 0.58 < int ap: ot (ilalN261)

Q- 6.0 (MTW)

QLL5 (MTW)

0.3%
0.5%

a

-
(R 4

1 \

. \ ; ' 39%

” AN W )

{ ouu/ﬁ /\\o 03, 931 ”\)/\ I J \:'F;l
e v \z 0.418 g
. A 002 63 4n s ] (kc1n %
= ) /
/ \ G / i /
0. '] 1.0% €9 gos 55 -
56% 88 " 0
‘ 80 "." 37y ‘“6
345€ B Kr 80
36
a Qp- 2.00 ok
QFr 1.871 calc
(MTW)

Poferiacss

e (MeaR® 56,
MGowkb2,
NaliReSs.

e (SehmWw=0)
Kre (M1 ar 59, Hof(rsl, nps)
nL (Hoffi61)

TrmGS6,
TrehPs2

LinE#5a, RamayA66)

I17h

5R0%C.
g, [EC)

Figura No. 2



k80 o % k820

2 h.
TRANSICION |SOMERICA

Br

80g, - 808r0; + k828r0

CAMBIO QUIMICO RETENC ION

3

FIG. 2b) DECAIMIENTO DEL e

-24-

Br EN CRISTALES DE BROMATO DE POTASIO.
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CAPITULO 111

ANALISIS Y DETECCION DE LA RADIACION GAMMA,

Puesto que en el presente trabajo es de gran interés conocer
la forma quimica final del 808r, producto de la transicidn isomérica del
80mBr en cristales de K80m8r03, es necesario poder usar una técnica que nos
permita conocer esta forma qufmica y cuantificarla. Afortunadamente, el 808r
es radiactivo, de modo que podemos aprovechar esta particularidad suya para
lograr nuestros fines, haciendo uso de la deteccién y medicién de su radiac_

tividad.

Todos los métodos de deteccién y medida de la radiactividad
se basan en la interaccion de las particulas o rayos gamma con la materia
que atraviesan., Siendo la radiacién gamma el medio usado para detectar y me_
dir la radiactividad del 80Br, es necesario conocer las formas en que esta
radiacidn anteracciona con la materia,

(3)

La interaccidén de la radiaci6n gamma con la materia ocurre

de tres formas, segln sea la energia del fotdn gamma:

1.- Efecto fotoeléctrico.

En el proceso fotoeléctrico) toda la energfa del fotdn inci_
dente (hv), se cede a un electrén ligado a un &tomo, que resulta expulsado
del mismo con una energia cinética T=hv=l,donde | es el potencial de ioniza_
cién del electrén, El efecto fotoel&ctrico predomina cuando la energfa de los

rayos gamma es baja.

2.~ Efecto Compton.
A medida que aumenta la energfa de la radiacion el efedto

Compton sustituye al fotoeléctrico. En el proceso Compton el fotbén incidente
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resulta dispersado por uno de los electrones atémicos, separdndose este Glti_
mo de su dtomo, alejdndose el fotdn dispersado segln una direccidn distinta

a la original y con menor energia que la que poseia antes de la dispersién,

3.~ Formacidn de pares,

A energias suficientemente elevadas, los efectos fotoeléctrico
y Compton dejan de tener importancia en comparacibén con la formacidn de pares.
Como consecuencia de este proceso, un rayo gamma de energia suficiente puede
desaparecer en el campo electrostdtico de un nicleo, credndose un electron y
un positron; la energia total del par es igual a la energia hv del rayo gamma
incidente y la energia cinética T del par corresponde a T=hv-2moc2. Por deba_
jo de la energia 2m0c2 (1.02 Mev), que es la equivalente a la masa en reposo
de las dos particulas, no es posible la formacién de pares, Ademds, para que
se conserve la carga eléctrica, deben ser opuestas las de ambas particulas; y
para que el momento p del fotdn (dado por la relacién hv/c) se conserve, es
nNecesario que el nicleo involucrado y las dos particulas producidas se muevan
en la canti?ad y direccién convenientes. Es obvio que en los casos 1 y 2 también

debe conservarse el momento p del fotdn incidente.

Para detectar y medir la radiactividad del 80Br se us6é un detec_
tor semiconductor de Ge-Li. Estos detectores semiconductores presentan muchas
ventajas sobre otros detectores de la radiacién gamma, como son su linealidad
en la respuesta como una funcidén de la energia de la radiacidn incidente, sus

tiempos cortos para la salida de los pulsos y la buena resoluci6n de energias.

(2)

En particular, los detectores de Ge-Li se usan ampliamente
como espectrémetros de rayos gamma debido a que el nimero atémico del Ge re_
lativamente mas alto que el de otros materiales semiconductores, hace a estos
detectores mucho mas sensibles a los rayos gamma, ya que la energia requeri_

da para crear un par hoyo-electrén es mas baja para el Ge. Asi mismo, las im_

purezas de Li, las cuales actdan como acarreadores de cargas positivas y que se
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encuentran dispersas dentro del material semiconductor, hace que tales detec_

tores sean mas eficientes que otros para la deteccién de la radiacioén gamma.

En el detector, el material semiconductor se encuentra colocado
entre dos electrodos metdlicos, a los cuales se aplica un potencial V. Al lle_
gar la radiacion ionizante al material semiconductor, ecleva los electrones a
la banda de conduccion y entonces estos electrones viajan hacia el electrodo
positivo con movilidades muy altas credndose asi un pulso eléctrico. Las car_
gas positivas (hoyos electrénicos) viajan en la direccion opuesta, no pcr mo_
vimiento de los iones a través del cristal, sino por movimiento de electrcnes

entre atomos vecinos.

Los pulsos salidos del detector semiconductor son del orden de
mV y por consiguiente se requieren amplificadores para hacer a los pulsos ade_
cuados para su medicidn. Estos pulsos se conducen a un analizador multicanal
el cual posee discriminadores cuya funcion es analizar la altura del pulso, en
funcidn de voltajes y alturas prefijados y que elimina aquellos pulsos que no
poseen una aetura determinada; los pulsos que no son rechazados son enviados a
una serie de dispositivos eléctricos 1lamados canales cada uno de los cuales

acepta y acumula pulsos de una energia determinada.

Posteriormente, la informacion proveniente del analizador multi_
canal se traduce en un espectro de energias, el cual se forma de acuerde a los
pulsos que cada canal haya acumulado. De este modo, el espectro de energia
gamma obtenido presentard uno o varios maximos, segin el radiondclido en estu_
dio, cada uno de los cuales corresponderd a una energfa determinada, midiéndo_
se esta Gltima en Kev o Mev. En la figura No. 4 se muestran los espectros

80 BZB

gamma del Br y del r.

El analizador multicanal marca HEWLETT.PACKARD usado en este tra_

137 2l

bajo se calibrd con muestras patrén de Cs vy Am. La figura No. 3 muestra

la curva de calibracion empleada.
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CAPITULO IV
PARTE EXPERIMENTAL.

En esta parte se expone la secuencia del trabajo efectuado en
el laboratorio para la separacidn analitica de los iones 8°Br- radiactivos,
producto de la transici6n isomérica del BomBr, de los iones 80Br0; radiacti _
vos pertenecientes a la molécula original. El método empleado para la separa_

80

cién de los iones = Br fue el de su precipitacién como AgBr.

FUNDAMENTOS ,

Es importante hacer notar que la actual investigacién pudo efec
tuarse gracias a las secciones eficaces para neutrones térmicos de los isGto_
pos estables del Br y a las propiedades radiactivas de sus radiois6topos, como
sus perfodos de semidesintegracion y sus formas de decaimiento, las cuales
cumplen con los requerimientos bdsicos para la realizacién de un estudio como

el presente. Estos requerimientos son escencialmente: /

4

1) El tiempo de vida media del isémero metaestable debe ser lo

suficientemente grande como para permitir la preparacion del compuesto quimico

que se estudia. En el caso presente el BomBr con un perfodo de semidesintegra_

cién de 4.5 h permite holgadamente la preparacidn de los cristales de K80m8r03.

2) El isdmero nuclear en su estado fundamental debe ser radiac_

tivo a fin de que pueda detectarse sin dificultad. El 80Br producto del decai_
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80m ; 3 .
miento del Br es radiactivo y se desintegra por emisién de electrones, po_

sitrones y rayos gamma.

3) El tiempo de vida media del isémero nuclear en su estado ba_
se no debe ser demasiado corto para que el andlisis quimico del! sistema en es_
tudio no requiera de manipulaciones excesivamente rdpidas que le restarfan e_

8OBr tiene up perfodo de semidesintegracién de 17.6 minutos, que

ficiencia. El
si bien es relativamente corto y requiere de manipulacioens ripidas, permite

que se le maneje sin dificultad,

4) La radiacién de los isémeros nucleares debe ser ficil de de _
tectar y diferenciar. Para el caso presente sdlo es indispensable que el
0Br cumpla con este requisito ya que el objetivo de la investigacidn es cono_
cer su forma quimica final, después de ocurrida la transformacidon nuclear del

8omBr en los cristales de K8°m3r03.

) 5) Las impurezas debido a la presencia de otros radioisdtopos
deben ser nulas o minimas, lo que puede lograrse dejando decaer a la muestra
irradiada durante un tiempo conveniente para eliminar a los radioisGtopos de
periodo de semidesintegracidn corto. Los i{sdtopos de periodo de semidesintegra_
cién largo se eliminan, en los casos en que sea posible, por adsorcidn en car_

bén activado.

Con el propdsito de tener una idea mids clara de la parte expe_

rimental, se da a continuacidn una serie de explicaciones sobre la misma:

a) La muestra de NHhBr irradiada en el reactor se deja decaer
o . ; ; ; ; 80
durante una hora en la piscina del mismo, con el objeto de eliminar al "~ Br
(tiempo de vida media de 17.6 minutos) y 8ZmBr (tiempo de vida media de 6 mi _
] . 1 80
nutos) formados directamente por las reacciones nucleares 7 Br(n,y) Bry
81 82m
Br(n,y) " Br,
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b) Al final del intercambio isotdpico, ademds del bromato de potasio
marcado con 80m8r, se obtiene también bromatc de potasio marcado con 82Br;
puesto que el NHhBr irradiado y utilizado en el intercambio isotdpico contiene
también al 828r que no puede eliminarse por decaimiento de la muestra debido a

su periodo de semidesintegracidn relativamente largo: 35 h.

c) El andlisis quimico del sistema en estudio permitird evaluar el
cambio quimico producido en la transformacién nuclear del 8omBr en los crista_
les de K80m8r03. Es conveniente realizar este andlisis en el menor tiempo posi_
ble en vista de que el radioisétopo de interés, el 80Br, tiene un tiempo de

vida media de apenas 17.6 minutos.

d) Se usd una solucién portadora de KBr inerte al 0,26% con el objeto
de poder precipitar efectivamente a los iones 8°Br- los cuales existen en el
sistema en estudio en un nimero del orden de IO‘O. Con la solucidn portadora se
aumenta la cancentracidn de los iones Br totales en el sistema, con lo cual al
agregar los {ones Ag+ se supera rapidamente el producto de solubilidad del AgBr
(7.7 x 10-'3) y ocurre la precipitacidn de este dltimo, precipitdndose simultd_

8°Br- radiactivos.

nemaente los iones Br inertes y

e) El pH de la solucién portadora en la que se disuelven los crista_
les de KaomBrO3 impide la coprecipitacidn excesiva de los iones 80Br0; durante
la precipitacion de los iones 80Br., disminuyendo sensiblemente la contamina_

cidén de estos dltimos.

f) La fraccidon de SOBr' separada como AgBr se redisuelve en una solu_
cién concentrada de Nazszo3 para tener la misma geometria en el detector.

808r en cada

g) La deteccidn y cuantificacidén de la actividad del
fraccién quimica se realizd por espectrometrfa gamma, contdndose durante un mi_
nuto en un detector de Ge-Li acoplado a un analizador multicanal. Las radiacic_

nes gamma emitidas por el 80Br poseen energias de 0.511, 0.618, 0.640 y 0.666
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Mev, las que se muestran en el espectro correspondiente en la fig. ha.

h) En todos los experimentos se permitié que el 80mBr y el 808r

R . . Om
alcanzaran el equilibrio radiactivo en las muestras de K8 Br0, a temperatura

3
ambiente, antes de que se realizara el recocido térmico o el andlisis quimico.
Para tal efecto se dejd reposar a los cristales de K80m8r03 durante dos horas.
i) El recocido térmico de los cristales se realizd calentandolos a la
temperatura de 250°C durante 10, 60, 90 y 120 minutos, analizdndose la muestra

inmediatamente después de terminado el tiempo de calentamiento.

j) Para evaluar el cambio quimico se midi6é la actividad para un mis_

mo fotopico y se calculd utilizando la siguiente expresidn:
Actividad del AgSBr.
%Cambio quimico = 5 5o

Actividad del Ag oBr + Actividad del Br0;

i
El fotopico utilizado para medir la actividad del 80Br en cada frac_

cidn quimica fue el de 0.511 Mev,

k) El valor relativo de la retencidn del 80Br como bromato se estimd

por medio de la ecuacidn

%Retencidén = 100 - %Cambio quimico.



..33_

METODO.

Se irradiaron muestras de bromuro de amonio natural de 10 mg cada una,
en el reactor TRIGA MARK Il del Centro Nuclear de México, con un flujo aproxi_
mado de 2x1012 neutrones/cmzxseg durante 10 minutos. Enseqguida se dejd decaer

a la muestra durante una hora en la piscina del reactor.

(5)

y 80m : ; r e g :
sio marcado con Br por medio de un intercambio isotopico en un medio acuoso

Después de lo anterior, se prepararon cristales de bromato de pota_
acido usando el bromuro de amonio irradiado y bromato de potasio inerte. Para
ésto, la mezcla resultante contenida en un frasco totalmente cerrado se calienta

durante una hora en un bafio de vapor; después de lo cual y por recristalizacién

se obtiene el bromato de potasio marcado con 80mBr.
s 80m y (4) :
Los cristales de K Br03 Obtenidos se dejan reposar a temperatura
ambiente duradte dos horas, tiempo durante el cual ocurre la transicidn isomé _

80mBr 80

rica del a Br y que es suficiente para que se alcance el equilibrio ra_

diactivo entre el par de isdmeros.

Las muestras se calentaron durante 10, 60, 90 y 120 minutos a la tem_
peratura de 250°C, disolviéndose inmediatamente al término del calentamiento
(via Il del diagrama). En los primeros experimentos realizados, las muestras no
fueron sometidas al recocido térmico, sino que se disolvieron inmediatamente des_

pués de que se alcanzd el equilibrio radiactivo (via | del organigrama).

Separacion de las fracciones quimicas.

Los eristales de bromato de potasio se disuelven en una solucidn porta_
dora de bromuros y bromatos a un pH de 13 y a una temperatura de 40-50°C, sepa_
réndose inmediatamente las trazas de 80Br que se encuentran en forma de bromu_

ros, precipitandolas como AgBr. Este precipitado se separa rapidamente por fil_
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tracidn y se redisuelve en el menor tiempo posible con una solucidn concentrada
de tiosulfato de sodio. Mientras tanto, a la otra fraccidon de 8OBr que se encuen_
tra en forma de bromatos en solucién se le mide su actividad por espectrometria
gamma durante un minuto en un detector de Ge-Li acoplado a un analizador multi _
canal, e inmediatamente y en las mismas condiciones se midid la actividad del

80Br separado como AgBr y redisuelto en la solucidn concentrada de tiosulfato de

sodio.



_35_

DIAGRAMA DE LA PARTE EXPERIME&%AL.

Irradiacidn de NHkBr con

neutrones lérmicos.
Eliminacidén por decaimiento del 80Br y Bszr
formados directamente de las reacciones nu_

cleares 79Br(n, Y)soﬁr y Br(n, v) " “"Br.

Preparacion de cristales de bromato de potasio marcado
8 . 5 e .
con OmBr por medio de un intercambio isotdopico entre
el NHhBr irradiado y bromato de potasio inerte.
_ 80m g o g ’
Decaimiento del Br por transicidn isomérica en los crista_

les de K80m8r0 durante dos horas a temperatura ambiente.

3

)'/ .

Separacion de las fracciones quimicas Calentamiento de los cristales

Cuantificacion en el multicanal Separacion de las fracciones quimicas.

de la actividad del 808r en ca_

da una de las fracciones quimicas. Cuantificacion en el multicanal de la

actividad del 808r en cada una de las

fracciones quimicas.

Calculos Calculos
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CAPITULO V

RESULTADOS.

En las figuras ba y bb se observan los espectros gamma del 80Br obte_

nidos en cada una de las fracciones quimicas separadas.

En el espectro gamma obtenido en la fraccién de bromatos se observa
el espectro del 80Br; asi como también el del 82Br. La presencia de este Gltimo
espectro en la fraccién de bromatos se debe a que durante el intercambio isotd_
pico las moléculas de bromato de potasio se marcaron también con 828r, que por
tener un perTédo de semidesintegracidon relativamente largo adn se encuentra

presente al término del proceso analitico.

En la fraccidon de bromuros se puede observar el espectro gamma del
808r, asi como los fotopicos correspondientes al 82Br disminuidos considerable_
mente. La presencia del espectro gamma del 82Br en la fraccidn de bromuros se
traduce como una contaminacidn quimica causada por la coprecipitacién de los
iones bromato Jurante ta precipitacidon de los iones bromuro. Experimentalmente
se encontrd que el valor de esta contaminacidn era minimo cuando el pH de la

solucidon portadora era de 13.



0.618 Mev
0.619 Mev

Fig. ka) Espectro gamma obtenido en la fraccidn de
bromuros.

Espectro gamma del 80Br (0.511 Mev, 0.618 Mev,

0,511 Hev 0.640 Mev, 0.666 Mev).
Espectro gamma del 824, (0-.554 Mev, 0.619 Mev,
0.698 Mev, 0.777 Mev, 0.828 Mev, 1.0k Mev)
0.554 Mev
0.666 Mev
0.777 Mev
0.828 Mev.
1.04 Mev




Fig. 4b) Espectro gamma obtenido en la fraccidn de bromatos.

Espectro gamma del 80Br (0.511 Mev, 0.618 Mev)

Espectro gamma del 828r (0.554 Mev, 0.619 Mev, 0.698 Mev

’

0.777 Mev, 0.828 Mev, 1.04 Mev)
0.554 Mey
0.618 Mev 0.777 Mev
0.619 Mev
|
0.698 Mev
0.828 Mev
0.511 Mev
1.04 Mev
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Andlisis de la curva de retencidn contra el tiempo de
(&)

calentamiento

(7)

tos de decaimiento del 80m3r formado por la reaccién nuclear (n, Y) en bromato

Campbell y Jones investigaron el recocido térmico de los produc_
de sodio y observaron que el calentamiento de los cristales antes de la irra_
diacidon con neutrones inhibifa la subsecuente reaccién de recocido térmico

8)

post-neutrdnica; siendo observado este mismo fenémeno por Jones y Warren' 'en

131
3Mre. De 1o anterior se despren_

los cristales de 3cido teldrico marcados con
de que el recocido de los cristales antes de la formacidn de los productos de
decaimiento en el cristal, tiene un efecto muy marcado en el curso de las sub_
secuentes reacciones de recocido térmico.

(9)

El fendmeno anterior puede entenderse si se piensa que los elec_
trones y hoyos positivos atrapados en las vacancias, intersticios o impurezas
en el cristal QMwn parte en la reaccidon de recocido cuando se calientan los
cristales. Los defectos del cristal en los que se encuentran atrapados los elec
trones‘y hoyos positivos pueden existir como una propiedad inherente de la red
cristalina y los electrones y hoyos positivos que ocupan estos defectos pueden
tener su origen en la radiacidn ionizante absorbida por el cristal durante el
bombardeo neutrénico o el decaimiento radiactivo. Al calentar los cristales en_
seguida de la irradiacion o del decaimiento, los electrones y hoyos positivos
pueden vaciarse de sus trampas (defectos cristalinos) a velocidades gobernadas
por su energfa de activacidn e interaccionar con los fragmentos producidos por
e| decaimiento radiactivo, dando como resultado la reaccidon de recocido a tra_
vés de uno de varios posibles mecanismos, entre los cuales se puede incluir la
recombinacidén de fragmentos. Realmente en la actualidad aln permanecen como

puntos oscuros la comprensibén detallada de la naturaleza y papel de los defec_

tos involucrados en este proceso, asi como también el mecanismo real de la eta_

pa de recocido mismo.



-41-

Teniendo en mente la discusién anterior, examinemos ahora los resul _
tados del presente trabajo. La caracteristica interesante de los datos de reco_
cido térmico del 80Br producto de la transicidn isomérica del 80mBr en crista_
les de |<8°"‘Bro3

térmico mostrada en la figura 5. A fin de comprender(I

se encuentra-en el maximo que exhibe la curva de recocido iso_

0)

de recocido isotérmico, es necesario darse cuenta que en este sistema los pro_

la forma de esta curva

ductos de decaimiento presentes estan en equilibrio radiactivo transitorio du_
rante el perfodo de recocido térmico. Este sistema difiere entonces, de aquel
observado normalmente cuando, por ejemplo se estudia el recocido térmico post_
neutrdénico en cristales irradiados con neutrones. En el Gltimo caso, todos los
atomos productos del evento nuclear estén ya presentes en el cristal al comienzo
del experimento de recocido y no se forman mas _atomos radiactivos durante éstg‘

periodo. En el caso 80mBr Ts 1o 4=>808r Br

+ se estan produciendo con_
tinuamente atomos de 80Br y continuamente estin decayendo conforme el experimen_
to del recocido se realiza. Ahora podemos examinar el efecto que tiene este he_
cho sobre la retencién del 80Br como bromato observada como una funcidn del

tiempo de calentamiento.

Al p;incipio del periodo de recocido estd presente una poblacidn en
equilibrio de atomos de 80Br,y las trampas inherentes en el cristal estarédn
ocupadas parcialmente por electrones y hoyos positivos generados en el decai_
miento radiactivo. Al calentar los cristales, los electrones y los hoyos posi_
tivos son promovidos de sus trampas y ocurre el recocido de los fragmentos de
80Br produciéndose un incremento en la retencidén como bromato, siendo eliminados
al mismo tiempo los defectos del cristal. De este modo, conforme el tiempo de
calentamiento se incrementa, decrece el nimero de electrones y de hoyos positi_
vos (y también el nimero de trampas) que pueden participar en las reacciones de
recocido, por lo que al final de las dos horas de calentamiento quedardn muy po_
cas trampas cristalinas que puedan participar en el proceso de recocido. Mien_
tras tanto, las especies de 80m8r habrén decaido y habran sido desplazadas por

atomos de OBr, que a su vez estan decayendo, formados después de que el proceso

de desaparicidn de defectos haya ocurrido, teniendo ésto como consecuencia el que
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estos Gltimos atomos de Br no sean recocidos efectivamente y que la retencidn
como bromato disminuya hasta un cierto valor, alcanzdndose entonces la pseudo_

meseta o regidn de cambio muy lento.

COMENTARI0S.

Uno de los aspectos mas importantes de un estudio como el aqui desa_
rrollado, es el poder establecer una técnica que permita la separacidn cuantita_
tiva de las fracciones quimicas producidas durante la transformacidn nuclear del
isobmero metaestable, para lo cual es necesario tener en cuenta la naturaleza de
estas fracciones. Asi mismo, esta técnica debe permitir la separacidn rapida de
tales fracciones ya que el tiempo de vida media del 80Br presente en cada una

de ellas es de 17.6 minutos, un periodo de semidesintegracién relativamente corto.

También es importante considerar cual es la mejor forma de medir la
actividad del f}émero nuclear en su estado fundamental en cada una de las frac_
ciones quimicas. Para ésto debe considerarse cual es el estado fisico mas ade_
cuado para el manejo de las muestras radiactivas, y asi evitar pérdidas durante
su procesamiento y, por supuesto, tal estado fisico debe estar también en fun_.
cion del sistema de deteccidén de la radiacién de que se disponga en el laborato_

rio.



CONCLUSIONES.

De los resultados obtenidos puede concluirse que:

80m

8omBr en cristales de K BrO3 produce

-+) La transicidn isomérica del
un cambio quimico en el &tomo de bromo que experimenta la transformacién nuclear

y por tanto, también en las moléculas de bromato de potasio.

2) Estos cambios qufmicos pueden ser revertidos por el recocido térmico

de los fragmentos producidos durante el decaimiento del 80mBr.

3) La magnitud de esta reversién depende del tiempo de calentamiento.

L) E) maximo valor del porciento de retencién se encontrd después de un

recocido térmico de 250°C durante 10 minutos.

5) SJ observé que conforme aumenta el tiempo de recocido el porciento
de retenci6n disminuye (60 minutos), hasta obtenerse un valor aproximadamente
constante que indica que ya no se produce una reversidn apreciable del cambio

quimico (90 a 120 minutos).
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