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Resumen

En este trabajo obtenemos de forma experimental las secciones eficaces de las
reacciones nucleares 13C(n,y)14C y 14N(n,p)4C utilizando la técnica de espectrometria
de masas con aceleradores. Para llevar a cabo este experimento utilizamos el flujo de
neutrones térmicos producidos por el reactor TRIGA Mark IIl que se encuentra en el
Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares (ININ). La concentraciéon de 4C con
respecto a la de 12C en los materiales antes y después de la irradiaciéon con neutrones
fue determinado en el Laboratorio de Espectrometria de Masas con Aceleradores
(LEMA) del Instituto de Fisica de la UNAM. A partir de las mediciones de concentracion
relativa 1#C/12C fue posible determinar las secciones eficaces correspondientes. Con
este trabajo se establece un protocolo experimental para la mediciéon de secciones
eficaces a energias térmicas.

Los resultados alcanzados con este experimento son alentadores, pues para la reaccion
14N (n,p)14C, se obtuvieron valores de la seccién eficaz que concuerdan con los valores
reportados anteriormente por otros autores. Por su parte, para la reaccion 13C(n,y)14C,
los valores obtenidos difieren de los anteriormente reportados, lo cual nos impulsa a
seguir estudiando esta reaccion.

Palabras claves: Nucleosintesis, neutrones térmicos, AMS, reacciones nucleares,
produccion de 14C, seccion eficaz.



Abstact

In this work, the cross sections of the nuclear reactions 13C(n,y)14C and *N(n,p)14C are
experimentally measured using the accelerators mass spectrometry (AMS) technique.
To carry out this experiment we use the thermal neutron flux produced by the TRIGA
Mark III nuclear reactor located at the National Institute of Nuclear Research (ININ).
The concentration of 1#C with respect to that of 12C in materials before and after neutron
irradiation was determined in the Laboratory of Mass Spectrometry with Accelerators
(LEMA) of the Institute of Physics of the UNAM. From the relative concentration
measurements 1#C/12C it was possible to determine the corresponding cross sections.
This work establishes an experimental protocol for the measurement of cross sections
at thermal energies.

The results obtained for the 1*N(n,p)14C reaction are in good agreement with the values
previously reported by other authors. On the other hand, for the 13C(n,y)4C reaction,
the obtained values differ from those previously reported, which impels us to continue
studying this reaction.

Keywords: Nucleosynthesis, thermal neutrons, AMS, nuclear reactions, 1*C production,
cross section.



Contenido

1.

|00 0 Y0 L0 Lol o3 (0 s W 6
0 R V<Y G <) 4 Lo T (3D 0 1<) D8 00 s U= 8

1.2 Mediciones previas de la seccion eficaz de las reacciones nucleares

BN, Y)HC Y TN (1N, D) AC e ssssss s ssssssssssssssssssssssssnes 9
1.3 El presente trabajo .....essinesssessssssesssessessssessssssesssssssesssssssessssssssssssssssans 10
2] B2 (oo 13O OO 12

2.1 Determinaciéon del material a irradiar para el estudio de la reaccién
13C(n,y)14Cy el posible enriquecimiento del grafito en 13C........ccoovrererererererenenns 12
2.2 Utilizacion de grafito Natural........esssesses s 17

2.3 Determinaciéon del material a irradiar para el estudio de la reaccién

LAN (11, P) TAC oveereeeessesssessessssssssssss s s sssss st st snnsen 19
120 T8 S U v T | OO TRTT 22
2.3.2  PRYTIAINE s ssss s snsnns 24
20 05 TR U 0= 4410 o (=TT 25
200 TR S U 01 40102 U= TS 26
2.4 Selecciéon de los materiales a irradiar, instalaciones y tiempos de irradiacién
27

2.5 Efecto de los rayos gamma producidos en el reactor en las muestras a
10 0 16 D2 T 29
0% oY Uo) (o} o4 TP 31

3.1 CaS0 1: BBC(M,Y) AC ceeueereerreeeeesseessesssess ettt sess s ss s s ss s s ss s s snsaas 31
T O 1T o B\ 1 o) OO 31
3.3  Procedimiento eXperimental... ... sesssssssseees 31
3.3.1  Irradiacion de 1as MUESLIAS .....orcereereereereeneenesseeressessessessessssssssessesssssssssssssssssessssnes 32
3.3.2 Espectrometria de masas con aceleradores....... 33

3.4 Calculo de la seccion eficaz de absorcion para neutrones térmicos de las

reacciones 13C(n,y)14C ¥ TN (,P) THC oo ssssesssssesssssesees 37
EXPEITIMENTO ..ttt 38
4.1 Preparacidon de muestras para irradiar......oeenesesseesessessessenns 38

4



4.1.1 Calculo de la actividad de los productos de la reacciOn.........urmererreerenne 40

4.1.2  Calculo de la rapidez de eXpOSiCION.....coveenirreneresissserssses s 41
4.1.3  Irradiacion de 1as MUESITAS .....covreereereereeneenerneeressse s sessessesssssesssssssssssesns 41
4.2  Medicidn de l1a relacion N14C/N12C cneenenmernsenessssseesssssssesssssessssssssssssssssssssans 42
4.2.1 Preparacion de muestras y determinacién de la concentracién relativa
N ol TR 43
5. Andlisis de Datos y ReSUltados.....cnissssssssssssssssssssssssssssssssssssnes 44
5.1 Datos obtenidos €n LEMA........nenenesessesseasessessesssssesssssssssssssssssssssssssssssssssses 44
T/ =] 11 =T U0 1T 51
LT 00 s Vol 11 3 10 U= 55
0] 110 24 = 1 - 56
APENAICE AR 58



1. Introduccién

Uno de los grandes misterios de la humanidad es el origen del universo, como vino a
existir cada cosa que observamos tanto dentro de nuestro entorno, en el que vivimos
dia a dia, como en el espacio exterior que nos circunda. Incluso cabe preguntarse de
donde surgimos y como estad constituida la materia que nos rodea e incluso que nos
constituye. Para lograr entender de qué estamos constituidos es necesario trasladarnos
miles de millones de afios atras, debemos situarnos en el instante donde creemos que
surgid el universo, justo en ese instante de tiempo donde ocurri6 la Gran Explosién (Big
Bang). Para lograr este entendimiento, la fisica nuclear tiene un papel muy importante,
pues son reacciones nucleares las que rigieron el proceso de formacién del universo
desde sus propios inicios.

Los datos nucleares proporcionan un ingrediente clave para los calculos de
nucleosintesis y para la comprension de la evolucion de nuestro universo. La
nucleosintesis es el proceso de creaciéon de nuevos nucleos atémicos a partir de los
nucleones preexistentes (protones y neutrones) para llegar a generar el resto de los
elementos de la tabla periddica al unirse entre si. Los nucleones primigenios se
formaron a partir del plasma de quarks-gluones de la Gran Explosion, cuando el
universo se enfrié por debajo de los diez millones de grados Kelvin; este proceso se
puede llamar nucleogénesis, la generaciéon de nucleones en el Universo temprano. La
consecuente nucleosintesis de los elementos ocurre principalmente en el interior de las
estrellas por fusion y otros procesos nucleares.

Existen varios procesos astrofisicos que se piensa que son los responsables de la
nucleosintesis en el Universo. La mayoria de éstos ocurren en la materia caliente dentro
de las estrellas. Estos procesos pueden crear elementos como el hierro o el niquel en la
region en que los isotopos tienen la energia de enlace por nucleén mas alta. Los
elementos mas pesados se pueden formar dentro de las estrellas por el proceso de
captura lenta de neutrones conocido como el proceso s (por slow), o en un entorno
explosivo, como el de las supernovas, mediante el proceso r (por rapid), donde también
se capturan neutrones, entre otros.

La captura de neutrones es una reaccion nuclear donde un neutrén libre colisiona con
un nucleo atémico, siendo este absorbido para crear un nicleo mas pesado. Cuando el
neutron es capturado por el ntcleo suele liberar el exceso de energia mediante un
evento de decaimiento gamma; ademas, el nuevo nucleo puede sufrir una
desintegracion beta para conseguir mayor estabilidad [1]-[4].

La captura de neutrones ocurre mediante los dos procesos antes mencionados, los
procesos s y 1. El proceso s se refiere a la captura lenta de neutrones, pues este implica
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la captura de un solo neutrén que produce un ntcleo estable o que decae mediante
desintegracion beta en un nucleo estable antes de que pueda producirse otra captura
neutroénica. Es un tipo de nucleosintesis que requiere condiciones de menor densidad
neutrénica y menor temperatura en las estrellas que el proceso r. En esas condiciones
el indice de captura neutrénica por los nucleos es lento si lo comparamos con la
velocidad de la desintegracion beta. Se obtienen is6topos a lo largo de la linea de
estabilidad dentro de la tabla nuclear. El proceso s produce aproximadamente la mitad
de los elementos mas pesados que el hierro y, por lo tanto, desempefia un papel
importante dentro de la evolucidn galactica.

Por su parte el proceso r se da en condiciones de alta temperatura y alta densidad
neutrénica. En este proceso los ndcleos son bombardeados por un elevado flujo de
neutrones para crear nicleos muy inestables con gran cantidad de neutrones que, a su
vez, decaen muy rapidamente mediante una serie de desintegraciones beta hasta llegar
a un isotopo estable pero siempre muy rico en neutrones. La diferencia de este proceso
respecto al proceso s es que se producen capturas neutrdénicas de forma muy rapida por
lo que el nucleo inestable formado no alcanza la estabilidad antes de que se produzca
la proxima captura. Este proceso es relevante en la nucleosintesis estelar debido al gran
flujo de neutrones libres presentes [5].

Se conocen cuatro tipos de nucleosintesis. La primera de ellas es la nucleosintesis del
Big Bang, esta ocurri6 en los primeros tres minutos del Universo y es responsable de la
produccion de gran parte del 1H, 2H, 3He, “He y 7Li, en el Universo, aunque el *He
continia siendo producido por otros mecanismos (como la fusiéon estelar y el
decaimiento alfa) y ciertas cantidades de 'H se siguen produciendo por espalacién y
ciertos tipos de descomposicion radiactiva (emision de protones y neutrones). Debido
al periodo tan corto en que ocurrié la nucleosintesis del Big Bang antes de ser parada
por la expansiony el enfriamiento, no se pudo formar ningin elemento mas pesado que
el litio. Los elementos formados durante este periodo estaban en estado de plasma y no
se pudieron enfriar al estado de atomos neutros hasta mucho después.

Otro tipo de nucleosintesis es la nucleosintesis estelar, la cual ocurre en las estrellas
durante el proceso de evolucion estelar. Esta es responsable de la generacion de la
mayor parte de los elementos ligeros y medianos, y de una minoria de los elementos
pesados por procesos de fusion nuclear a partir del H y del He. De particular
importancia es el carbono, porque su formacién a partir de la fusién triple de *He
permite a la nucleosintesis librar el obstaculo de la inestabilidad del 8Be producido a
partir de la fusion de dos 4He. El carbono es también el elemento principal utilizado en
la produccién de neutrones libres en las estrellas, dando pie al proceso s que provoca
la absorcidn lenta de neutrones para producir elementos mas pesados que el hierro y



el niquel (°7Fe y ©2Ni). El carbono y otros elementos formados por este proceso son
también fundamentales para la vida. Los productos de la nucleosintesis estelar se
distribuyen generalmente en el Universo como nebulosas planetarias o a través del
viento solar.

La tercera forma en que se produce la nucleosintesis se conoce como nucleosintesis
explosiva, esta incluye la nucleosintesis de supernovas y produce los elementos mas
pesados que el hierro mediante una intensa rafaga de reacciones nucleares que
tipicamente duran apenas unos segundos durante la explosion del corazén de la
supernova. En entornos explosivos de supernovas, los elementos entre el silicio y el
niquel se sintetizan por fusion rapida. También dentro las supernovas pueden ocurrir
procesos de nucleosintesis, como el proceso r, en el que se producen muchos isétopos
ricos en neutrones de elementos mas pesados que el niquel por absorcién rapida de
neutrones libres lanzados durante las explosiones. Es responsable de nuestra
abundancia natural de elementos radiactivos, como el uranio y el torio, asi como de
muchos de los is6topos ricos en neutrones de cada elemento pesado.

El cuarto y ultimo tipo de nucleosintesis es la espalacién de rayos césmicos. En este
proceso se producen algunos de los elementos mas ligeros presentes en el Universo
(aunque no una cantidad significativa de deuterio). Se cree que la espalacion es
responsable de la generacion de todo o casi todo el 3He y los elementos Li, Be y B. Este
proceso resulta del impacto de los rayos c6smicos contra la materia interestelar, la cual
fragmenta los nucleos de carbono, nitrogeno y oxigeno presentes en los rayos cdsmicos
[1]-[4].

Evidentemente la nucleosintesis es un proceso clave que debemos comprender muy
bien para poder lograr un mejor entendimiento de la formacion del universo y la
evolucion del mismo. El neutrén es una particula inestable que decae en
aproximadamente 15 minutos, por lo que pudiéramos preguntarnos: ;de donde
vinieron los neutrones que garantizaron la continuidad de la nucleosintesis (procesos
s y r) y asi la formacién del universo y su evolucién? Evidentemente deben existir
fuentes de neutrones que garantizaron y garantizan la continuidad de este proceso, o
dicho de otra forma, deben tener lugar reacciones nucleares que los producen. Existen
diversas reacciones de produccion de neutrones que constituyen las principales fuentes
activas de neutrones, tales como 22Ne(o,n)2°Mg y 13C(a,n)160 [6].

1.1 Veneno de neutrones

Se consideran veneno de neutrones aquellos elementos que tienen una seccién eficaz
de absorcion grande lo cual provoca la facil absorcion de neutrones. La seccion eficaz
de captura en los elementos ligeros es usualmente muy pequefia. El 13C y el 14N son
nucleos primarios los cuales son producidos en reacciones nucleares dentro de las
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estrellas. A pesar de que las secciones eficaces de captura neutrdénica de estos
elementos son pequefias, su abundancia es muy alta, por lo que las reacciones de estos
elementos con neutrones deben ser consideradas como un veneno potencial de
neutrones para el proceso s de la nucleosintesis, siendo la reacciéon 13C(a,n)160 la fuente
de neutrones mas importante para dicho proceso.

A partir de la captura neutrénica en 12C, 12C(n,y)13C, se produce 13C el cual servird como
nucleo para la reaccién 13C(a,n)160 y el neutrén consumido en el proceso 12C(n,y)13C
sera restituido. Por otra parte, simultaneamente se producira la captura neutrdnica en
13C, 13C(n,y)14C, a través de esta reaccién de captura de neutrones, se eliminan dos
ingredientes para el proceso s de la nucleosintesis: (1) el is6topo primario 13C, que
constituye el principal nucleido para la produccién de neutrones a través de
13C(a,n)10, dado que se transforma a 4C, y (2) un neutrén también se consume, por lo
que contaremos con un neutrén menos para el proceso s de la nucleosintesis.

Para el 14N se produce la reacciéon 1*N(n,p)14C; esta reaccion tiene una seccion eficaz
aproximadamente 100 veces mdas grande que la reacciéon 13C(n,y)1*C. Ademas,
14N(n,p)1*C produce protones que posteriormente destruyen el 13C a través de
13C(p,y)1*N y forman un ciclo con el nuevo producto de reacciéon #N. Como tal, esta
reaccion representa el veneno de neutrones mas importante en el proceso s de la
nucleosintesis [6].

Este trabajo de tesis busca determinar la seccion eficaz de captura (para neutrones
térmicos) de las reacciones 13C(n,y)14C y 14N(n,p) 14C.

1.2 Mediciones previas de la seccion eficaz de las reacciones nucleares 13C(n,y)!4C y
14N (n,p) 14C

Debido a la importancia de conocer datos de las reacciones nucleares involucradas en
el proceso de nucleosintesis para lograr un mejor entendimiento del origen y la
evolucion del Universo, se han realizado varios experimentos en los que se estudian
estas dos reacciones nucleares [6]-[15]. Sin embargo la mayoria de estos trabajos se
han enfocado en energias del orden de los keV y hasta los MeV, donde existen regiones
de resonancias para la absorcién de neutrones en 13C y 14N asi como un
comportamiento diferente de la secciéon eficaz con respecto a la de los neutrones
térmicos.

Los neutrones producidos en un reactor nuclear y moderados en el estanque de agua a
temperatura ambiente que rodea al nucleo, como es el caso del reactor TRIGA Mark III,
tienen una distribuciéon de energia tipo Maxwell-Boltzmann, con el maximo de la
distribucién a una energia de 25 meV para una temperatura de 290 K, y una velocidad
de 2200 m/s; a estos neutrones se les conoce como neutrones térmicos. Para neutrones
térmicos o de energia menor (llamados coloquialmente neutrones lentos) la seccién



eficaz tiene una dependencia con la energia, y por ende de la velocidad, que va como
1/v; esto se puede observar en la Figura 1.1.
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Figura 1.1: Dependencia de la seccion eficaz de absorcion con la energia para la
reaccion 3C(n,y)14C [16].

1.3 El presente trabajo

Debido a la importancia del conocimiento de datos nucleares, como la seccion eficaz de
las reacciones 13C(n,y)1*C y 14N (n,p)14C a bajas energias, hemos llevado a cabo, a través
de la utilizacién de neutrones térmicos provenientes de un reactor nuclear TRIGA Mark
III, mediciones de las secciones eficaces para las reacciones antes mencionadas. En este
proceso se utiliza la técnica de espectrometria de masas con aceleradores (AMS por sus
siglas en inglés) para la cuantificacion del is6topo producido en la reaccién, 14C en
ambos casos. Al ser AMS una técnica que no sufre de interferencias isobaricas
moleculares debido a la utilizacién de aceleradores de tipo tandem, nos posibilita el
desarrollo de este tipo de experimentos, pues ofrece una herramienta complementaria
para medir secciones eficaces de las reacciones nucleares que conducen ciertos
nucleidos medibles con esta técnica, independientemente de sus tiempos de
decaimiento o esquemas. Este trabajo se desarrollé en varias etapas, las cuales seran
descritas en los capitulos siguientes. Durante este proceso se establecié un protocolo
experimental para este tipo de estudios que posibilitan el posterior estudio de otras
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reacciones que producen isétopos de larga vida (5730 afios para el 14C). La mayor parte
del trabajo estuvo enfocada en seleccionar el material a irradiar idéneo para llevar a
cabo la reaccion, asi como optimizar tiempos de irradiacion, para finalmente, obtener
los resultados que se presentan en este trabajo de tesis.
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2.Blancos

Para llevar a cabo nuestro experimento, en primera instancia debemos seleccionar los
materiales que contienen los blancos que queremos irradiar; para este estudio se utiliza
el flujo de neutrones térmicos del reactor TRIGA Mark III del Instituto Nacional de
Investigaciones Nucleares que corresponde a 3.3xX1013n/s-cm? en el dedal central.

2.1 Determinacion del material a irradiar para el estudio de la reacciéon 13C(n,y)14Cy el
posible enriquecimiento del grafito en 13C

En el caso de la reaccién 13C(n,y)14C, nuestra primera opcion es el grafito enriquecido
en 13C, sin embargo su costo en el mercado es muy alto. Por otro lado el grafito natural
tiene un bajo porcentaje de 13C (98.9% de 2C y solo un 1.1 % de 13C), pero tiene un
costo mucho mas accesible. Analizamos la posibilidad de enriquecer en 13C una muestra
de grafito natural por irradiacién neutrénica en el mismo reactor, para lograr un mayor
grado de la reaccion que queremos estudiar.

En la captura neutroénica en 12C existen varios posibles canales de reaccidn los cuales se
listan a continuacion:

12C(n,y)13C
12C(n,p)12B
12C(n,n)12C
12C(n,d) 1B
12C(n,t)19B

12C(n,)°Be

Nuestro primer paso es determinar cuan posible es la ocurrencia de cada una de las
reacciones anteriores, pues cada una de ellas, en principio, podra afectar el
comportamiento de las concentraciones de 2C y 13C.

Podemos determinar qué reacciones son energéticamente posibles y cuales no, a partir
del valor Q para cada una de las reacciones; el valor Q es la diferencia de energia entre
los reaccionantes y los productos en una reaccion nuclear, esto implica que si el valor Q
de una reaccion es negativo sera necesario suministrarle energia al sistema para que
pueda producirse esta reaccion, mientras que para valores positivos de Q esta reacciéon
ocurrird [17]. Como se observa en la Tabla 2.1 en todos los casos la energia necesaria
para que pueda llevarse a cabo la reaccién es negativa excepto para la reaccién
12C(n,y)13C, asi que en principio podemos admitir que esta es la reaccién con mayor
probabilidad de ocurrir cuando el 12C sea irradiado con neutrones. Si suponemos que el
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neutrén incidente es el proyectil y que el blanco es un nucleo en reposo, entonces la
energia cinética inicial en el centro de masa (kem) viene dada como:

kem = Kiap ( e ) ey

mp+me

Donde kiab es la energia cinética inicial en el sistema de laboratorio, mn la masa de
neutréon y me la masa del blanco. Por otro lado tenemos la energia umbral Ew, que es la
energia minima que debe tener el neutrén incidente para que pueda producirse la
reaccion, esta se define como sigue.

En = =0 (1+22) @

Como ya hemos mencionado anteriormente, los neutrones que utilizamos son
neutrones térmicos con energia promedio de 25 meV; partiendo de este dato y de la
masa del neutrén que es conocida al igual que la masa del 12C, entonces podemos
determinar la kemla cual tiene un valor de 1.94x10-2 MeV, y de ahi que podamos obtener
la Eth para cada una de las reacciones. Estos valores se muestran en la tabla 3.1.

Tabla 2.1. Valor Q y Ew de las reacciones de absorcion neutronica en 12C

Reaccion Q (keV) Et (MeV)

12C(n,y)13C  4946.3086 -5.36E+03
12C(n,p)t2B  -12587.07 1.36E+04
12C(n,n)12C 0 0.00E+00
12C(n,d)11B -13732.287 1.49E+04
12C(n,t)1°B  -18929.18 2.05E+04
12C(n,a)°Be -5702.0513 6.18E+03

Tal y como habiamos previsto desde el valor Q, podemos determinar a partir de la
energia minima que solamente es posible que se produzca la reaccién 12C(n,y)13C, esto
se puede observar con mayor facilidad en la Figura 2.1, la cual muestra un diagrama de
energia donde se ubica cada uno de los posibles productos de reacciéon. Hacia la parte
inferior del canal de entrada aparece sombreado en color gris, el drea que representa la
region donde aparecen los canales de salida que son energéticamente posibles.
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Figura 2.1: Niveles de energia de cada uno de los posibles canales de salida.

Tomando en cuenta que solo se va a producir la reaccién 12C(n,y)13C a partir de la
captura neutrdénica en 12C a energias térmica podemos proceder al estudio de la
posibilidad de enriquecer el grafito en 13C.

Para enriquecer la muestra en 13C podemos bombardear el grafito con neutrones y
mediante la reaccion 12C(n,y) obtener un mayor porcentaje de 13C en la muestra. Pero
al mismo tiempo que irradiamos la muestra de grafito a fin de enriquecerlo en 13C
también ocurrira la reaccion 13C(n,y) con la cual estaremos perdiendo nucleos de 13C;
la ventaja en este caso esta en que debido al bajo porcentaje de 13C en el grafito natural
esta ultima ocurrird en menor grado.

Para neutrones con energias de 25 meV (v=2200 m/s) tenemos las siguientes
secciones eficaces [18].

Zoetn - B3C+y 01(v=2200 m/s) = 0.00353 barn reaccién 1
BC+n > %+ y 02(v=2200 m/s) = 0.00137 barn reaccion 2

Como se observa, ademas del mayor porcentaje de 12C en el grafito, esta reaccion tiene
una secciéon eficaz mayor que la del 13C, por lo que la primera reaccién tiene mayor
probabilidad de ocurrir que la segunda.

Ahora introducimos el concepto de tasa de reaccion (R), que no es mas que la cantidad
de interacciones por unidad de tiempo producidas en un medio, esta se define
matematicamente como:
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R=N-o0-¢ 3)

Siendo N la cantidad de nucleos blancos en la muestra para la reaccién nuclear con
seccidn eficaz o (barn) y ¢ (n/cm-s) el flujo de proyectiles (neutrones) incidentes.

Definamos w como la fracciéon de un elemento o isétopo en una muestra, entonces w1
sera la fraccidon de 12C en el grafito y w2 la de 13C para el caso en cuestién. De modo que
nominalmente (como se describira mas adelante, las fracciones precisas de 12Cy 13C en
el grafito que utilizamos son determinadas mediante espectrometria de masas con
aceleradores):

w1 =0.989
w2 =0.011

Ahora definamos ademas a q, la cual representara el nimero de &tomos de un elemento
0 is6topo en una muestra si esta fuera en su totalidad de este elemento o is6topo. Para
el calculo de a podemos usar la siguiente expresion.

__mNg

= (4)
Siendo m el peso de la muestra en gramos, PM el peso molecular y Na el nimero de
Avogadro. De aqui que:

__mNg __ mNg
4 =3 y =77

Entonces la cantidad inicial de ntcleos No de cada elemento o is6topo en la muestra la
podemos obtener a partir del producto del nimero de atomos a y la fraccién w de cada
isétopo o elemento en especifico.

NO)=aw (5

Podemos definir entonces N12¢c(0) como el nimero inicial de nucleos de 12C y N13¢(0)
como el nimero inicial de ntcleos de 13C.

Para estudiar el comportamiento de las concentraciones de 12C y 13C en el tiempo
podemos plantear el siguiente sistema de ecuaciones diferenciales:

dN

d—ltzc = —Ny3c009 (6)

dN

d_ljc = Ni2¢01¢9 — N13c02¢ (7)

La primera ecuacién expresa la variacién de 12C con el tiempo. Como se puede apreciar
en el miembro derecho aparece un signo negativo, el cual representa la disminucién de
esta concentracidn, pues en este caso, los nucleos de 12C pasan a ser nucleos de 13C a
partir de la absorcién neutrénica en 12C, cuya seccion eficaz de absorcién es como ya se
dijo 01 = 0.00353 barn para neutrones térmicos.
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Para la segunda ecuacién tenemos una resta, esta no es mas que la cantidad de 13C
producido a partir de 12C, a la cual le sustraemos el 13C que pasa a ser 14C a partir de la
absorcién neutrénica en 13C, cuya seccion eficaz de absorcion es como ya se dijo o2 =
0.00137 barn para neutrones térmicos.

La primera ecuacién tiene una solucion simple la cual podemos obtener en pocos pasos.
A partir de la solucién de la primera ecuacién y utilizando el método de factor
integrante podemos obtener la soluciéon de la segunda ecuacién diferencial, las
soluciones de ambas ecuaciones diferenciales, las cuales describen la concentracion de
12C y 13C como funcién del tiempo, se muestran a continuacién:

Nizc(t) = Nipc(0)e™o1¢t (8)
—o1pt
Nigc () = MERAT [0 — om0 4 Nygo(0)e " ©)
2701

A partir de estas ecuaciones se obtuvieron las concentraciones relativas de Ni3c/Nizc
para diferentes tiempos de irradiacion, los resultados aparecen en la Figura 2.2.
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Figura 2.2: Relacion Nisc/Nizc para un tiempo de irradiacion con neutrones de hasta
50 horas.

Como se puede observar en la Figura 2.2, la variacion en la concentraciéon de 13C es
practicamente despreciable, pues esta luego de 50 horas de irradiacion permanece
practicamente constante, por lo que serian necesarios tiempos de irradiacion bastante
prolongados para alcanzar niveles de enriquecimiento significativos, lo cual en la
practica no es factible.
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2.2 Utilizacion de grafito natural

Una vez conocido, que para enriquecer nuestra muestra en 13C se requieren
prolongados tiempos de irradiacién bajo un flujo de neutrones térmicos, podemos
entonces valorar la posibilidad de irradiar el grafito natural, pues a pesar de ser un poco
menos probable la ocurrencia de la reacciéon 13C(n,y)*C dada la baja concentracién de
13C, también se produce al exponer el grafito a un flujo de neutrones térmicos. Veamos
ahora como varia la concentracion de 14C en grafito natural.

Antes de comenzar a estudiar el comportamiento de la concentracién de 14C veamos
cuales son los posibles canales de salida para la absorcién neutrénica en 13C, y si
efectivamente es mas probable que se produzca la reaccidén que queremos estudiar. A
continuacion se listan los posibles canales de salida para la absorcién neutrénica en 13C.

13C(n,y)14C
13C(n,p)13B
13C(n,n)13C
13C(n,d)12B
13C(n,t)11B
13C(n,)1%Be

Al igual que en el caso anterior, podemos determinar que reacciones son
energéticamente posibles y cuales no, en la Tabla 2.2 se muestra el valor Q para cada
una de las posibles reacciones, al igual que la Ew, estas se obtuvieron siguiendo el
procedimiento explicado anteriormente, en este caso la kem tiene un valor de 1.8x10-°
MeV.

Tabla 2.2. Valor Q y Ew de las reacciones de absorcion neutronica en 13C

Reaccién Q (keV) Ewn (MeV)
BC(ny)“C  8176.4336 -8.86E+03
13C(np)3B  -12655.76 1.37E+04
13C(n,n)13C 0 0.00E+00
13C(n,d)12B  -15309.81 1.66E+04
BC(n,H)1B  -12421.362 1.35E+04
13C(n,a)1%Be -3836.0776 4.16E+03
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Como se observa en la Tabla 2.2, para el proceso de captura neutrénica en 13C el tinico
canal de salida posible es 13C(n,y)14C, esto se puede observar con mayor claridad en el
diagrama de energia que se muestra en la Figura 2.3.

20+
154 1ZB+d

YB+p gyt

10

Be+a

Erh (MCV]

Bc+n

-10H  *C+y

T T T T T
1 2 3 4 5 6

Reaccién de captura neutrénica en *3C
Figura 2.3: Niveles de energia de cada uno de los posibles canales de salida.

De esta forma podemos proceder a estudiar el comportamiento de la concentracion de
14(C al exponer el grafito natural a un flujo de neutrones térmicos.

Similar a como se describié en la secciéon anterior para el caso del 12C y el 13C, la
variacion de la concentracion de 14C como funcion del tiempo esta dada por:

dN14c

T Ni3c02¢ (10)

A partir de la solucién de esta ecuacién diferencial podemos obtener una ecuacién que
describe el comportamiento del nimero de nucleos de 14C conforme transcurre el
tiempo.

N14c(t) = N12c(©) [_Uze_al(pt + 013_02(pt — o0y +0,] — Ni3¢(0) [e_az(pt —1] (11)

02—01

Pudimos determinar el comportamiento de la concentracién relativa N14c/N12¢, 1a cual
se muestra a continuacion.
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Figura 2.4: Relacion Nisc/Nizc a partir de la irradiacion de grafito natural con
neutrones.

Como se puede observar en la Figura 2.4 luego de 10 horas de irradiacién la
concentracion relativa Nisc/Ni2c es del orden de 1011, lo cual es una cantidad
significativa para nuestro estudio (la técnica de espectrometria de masas con
aceleradores permite determinar concentraciones relativas N14c/N12c del orden de 10-
15), Esto nos conduce a pensar en la posibilidad de utilizar grafito natural como blanco
para el estudio de la reacciéon 13C(n,y)14C.

2.3 Determinacién del material a irradiar para el estudio de la reaccién 1#N(n,p)14C

El nitrégeno tiene dos isétopos estables, 14N y 15N, de los cuales el 99.6 % es “N y
solamente un 0.4 % de 15N. Para neutrones con energias de 25 meV tenemos las
siguientes secciones eficaces microscépicas [18].

UN+n > %C+p 01(v=2200 m/s) = 1.91 barn reaccion 1
EN+n >N -850+ y 62(v=2200 m/s) = 0.000024 barn  reaccién 2

Como se puede observar debido al bajo porcentaje presente de >N y a la seccién eficaz
tan baja que este presenta para la absorcion de neutrones térmicos la segunda reaccion
puede despreciarse.

Al igual que en los casos anteriores veamos cuales son lo posibles canales de salida para
la absorcidn neutrénica en 14N y si efectivamente es mas probable que se produzca la
reaccion que queremos estudiar. A continuacion se listan los posibles canales de salida
para la absorcién neutrénica en 14N:

14N(n,y)15N
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14N (n,p) 14C
14N (n,n) 4N
14N (n,d) 13C
14N (n,t)12C

14N (n,a) 11B

Como se hizo anteriormente, aqui también podemos determinar que reacciones son
energéticamente posibles y cuales no; el valor Q para cada una de las posibles
reacciones se muestra en la Tabla 2.3 al igual que el valor de la Etw, en este caso kem tiene

un valor de 1.68x10-° MeV.

Tabla 2.3. Valor Q y Em de las reacciones de absorcion neutrénica en #N

A diferencia de los casos anteriores ahora tenemos dos posibles canales de salida para
el proceso de captura neutrénica en 14N, los cuales son 14N(n,y)?>N y 14N(n,p)14C, esto
se puede observar con mas detalles en el diagrama de energia que se muestra en la

Figura 2.5.

Reaccidon
14N (n,y) 15N
14—N (n’p) 14—C

14N (n,n) 14N
14N(n,d)13C
14N (n,t)12C

14N(n,a)11B

Q (keV)
10833.3
625.871

0
-5325.994
-4015.075

-158.06
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Figura 2.5: Niveles de energia de cada uno de los posibles canales de salida.

La seccion eficaz de absorcion de la reaccion #N(n,p)14C para neutrones térmicos (25
meV) es de 1.91 barn [6]. Por su parte 1*N(n,y) >N para neutrones de esa misma energia
tiene una seccion eficaz de 0.07 barn [19], es decir, 25 veces mdas pequefia, esto nos

conduce a despreciar los efectos de esta reaccion sobre la ocurrencia de la reacciéon
14N (n,p)14C.

Ahora podemos proceder a estudiar el comportamiento de la concentracién de 14C en
un material que contenga 14N, donde consideraremos que la Unica reacciéon que se
produce en 14N es 1*N(n,p)14C. Para el estudio de esta reaccion se tomaron en cuenta

diferentes compuestos que pudieran ser utilizados como blanco los cuales aparecen en
la Tabla 2.5.

Tabla 2.5: Posibles materiales a irradiar para llevar a cabo la reaccion *N(n,p)*C

Compuesto Férmula Peso molecular (UMA)
uracil C4H4N202 112.09
pyridine CsHsN 79.10
thiamine  C12H17CIN4OS.HCI 337.17
thymine CsHeN202 126.11
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Como vimos anteriormente las secciones eficaces para el carbono estan tres 6rdenes de
magnitud por debajo de la seccion eficaz para el nitrégeno, por lo que el carbono
presente en el compuesto puede despreciarse en el estudio de esta reaccion.
Analicemos cada uno de los compuestos por separado siguiendo el procedimiento
utilizado para el analisis de las reacciones del caso 1. En estos calculos, la variacion del
numero de nucleos de 1*N y 14C viene dada por las siguientes ecuaciones diferenciales:

LU\;;;N = —Niun019 (12)
dl:;l:c = Nian019 (13)

En estas ecuaciones podemos observar que la concentraciéon de *C va a aumentar
producto de la absorcién neutrénica en 14N, por lo que la solucién de estas ecuaciones
nos permite determinar el comportamiento de la concentracién del 14C con el tiempo.

Nign(t) = Nygy(0)e™ 729t (14)

Nisc(®) = Nygy(0)(1 — e7%1%7) (15)
Siendo N14n(0) el numero inicial de nucleos de 14N.
2.3.1 Uracil

Este material se encuentra en estado so6lido. Debido a que el uracil es un compuesto
molecular pueden ademas producirse otras reacciones con neutrones de los otros
elementos que lo conforman, tales como H y O.

El hidrégeno esta constituido por un 99.9 % de 'H y un 0.01 % de ?H; para neutrones
térmicos tienen las siguientes secciones eficaces:

IH+n - 2H 01(v=2200 m/s) = 0.3326 barn
2H+n - 3H > 3He 02(v=2200 m/s) = 0.000519 barn

El tritio producido en la segunda reaccién para el hidrégeno es inestable y decae por
desintegracion - en 12.33 afios a 3He que es estable. Vale aclarar que esta reaccion es
muy poco probable por el bajo porcentaje que hay de 2H en el hidrégeno y por su
pequeiia seccién eficaz que estd 4 6rdenes de magnitud por debajo de la del 14N.

El oxigeno esta constituido por 99.76 % de 10, 0.04 % de 170 y 0.2 % de 180; las
secciones eficaces de estos is6topos para neutrones térmicos son las siguientes:

®0+n - %0 01(v=2200 m/s) = 0.0001 barn
70+n - 80 02(v=2200 m/s) = 0.236 barn
80 +n - B0 - YF 03(v=2200 m/s) = 0.00016 barn
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El 190 producido en la tercera reaccion es inestable y decae por desintegracion 8- en
26.91 segundos a 1°F que es estable. Similar al caso anterior esta reacciéon es muy poco
probable debido al bajo porcentaje del 180 y a la baja seccién eficaz que es 4 6rdenes de
magnitud mas pequefia que la del 14N.

Vale senalar que en todos los casos la seccion eficaz del 1*N es mayor que la de los
isétopos presente tanto en el hidrégeno como en el oxigeno, por lo que la absorcién de
neutrones en %N no se vera afectada por la presencia de estos elementos en el
compuesto molecular.

A continuacién se muestran las fracciones de cada uno de los componentes del uracil:
w1=0.33 (fraccion de carbono en la muestra)

w2z =0.33 (fraccién de hidrogeno en la muestra)

w3=0.17  (fraccion de nitrégeno en la muestra)

w4 = 0.17 (fraccion de oxigeno en la muestra)

En este caso solo nos interesan w1y ws. Tomando en cuenta el peso molecular del
compuesto entonces:

m

Q= —
112.09 ‘N4

Los resultados obtenidos se muestran en la Figura 2.6.
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Figura 2.6: Relacion Ni14c/Nizc a partir de la irradiacion de uracil con neutrones.
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Como se observa en la Figura 2.6 para tiempos de 1 segundo de irradiacién ya se
alcanzan valores considerables en la concentracion relativa Ni4c/Ni2c, alcanzandose
concentraciones dentro del orden de 10-11 para 3 segundos de irradiacidn.

Siguiendo el mismo procedimiento podemos estudiar el comportamiento de la
phyridine, la thiamina y la thymine.

2.3.2 Phyridine

Este compuesto se encuentra en estado liquido y la fraccion de cada uno de sus
componentes se muestra a continuacion:

w1 =0.45 (fracciéon de carbono en la muestra)
w2 = 0.45 (fraccién de hidrogeno en la muestra)
w3=0.1 (fraccidn de nitrégeno en la muestra)

En este caso solo nos interesan w1y ws. Tomando en cuenta el peso molecular del
compuesto entonces:

m
a=—
79.10 ‘N4
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Figura 2.7: Relacion Ni14c/Nizc a partir de la irradiacion de pyridine con neutrones.

Como se observa en la Figura 2.7, tras 1 segundo de irradiacién ya se alcanzan niveles
del orden de 10-11, alcanzandose el mayor valor dentro del orden de 10-11 a los 7
segundos.
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2.3.3 Thiamine

Este compuesto se encuentra en estado sélido y la fraccién de cada uno de los elementos
que lo constituyen se muestra a continuacion.

w1=0.33 (fraccion de carbono en la muestra)
w2 = 0.46 (fraccion de hidrégeno en la muestra)
w3=0.05 (fraccion de cloro en la muestra)
ws=0.1 (fraccion de nitrégeno en la muestra)
ws=0.03 (fraccién de oxigeno en la muestra)
we = 0.03 (fraccion de azufre en la muestra)

En este caso solo nos interesan w1y w4 Tomando en cuenta el peso molecular del
compuesto entonces:

m
Y= 337178,
En este caso ocurren dos reacciones adicionales por la apariciéon de nuevos elementos
en la composicién del material, azufre (S) y cloro (Cl). El S tiene cuatro isétopos
estables, el 32S en una abundancia del 95.02 % , tenemos de 33S un 0.75 %, de 34S un
4.21 %y de36Sun 0.02 %. Las reacciones de captura neutroénica se listan a continuacion
con su respectiva seccidn eficaz:

26+n - 33§ 01(v=2200 m/s) = 0.54 barn
3S+n - 3¢S 02(v=2200 m/s) = 0.54 barn
MS+n - 325 - 35CI 03(v=2200 m/s) = 0.227 barn
S +n - 375 - 37Cl 04(v=2200 m/s) = 0.15 barn

Como se observa las Unicas reacciones que producen is6topos inestables son las dos
ultimas, el 3>S que decae en 87.51 dias a 3°Cl por desintegracién 3-: este pudiera llegar
a ser un inconveniente para el uso de este material aunque la seccién eficaz para esta
reaccion es aproximadamente 8 veces menor que para el nitrégeno. Por otro lado
tenemos el 37S que decae a en 5.05 minutos a 37Cl también por desintegracion 3-.

El cloro tiene dos is6topos estables, el 35Cl en una abundancia del 75.77 % y el 37Cl en
una abundancia de 24.23 %. La absorcion de neutrones de estos se producen con las
siguientes secciones eficaces.

32CL+n - 35C1 - 38Ar 61(v=2200 m/s) = 44.1 barn

3Cl+n - 35Cl - 355
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7Cl+n - 35C1 - 38Ar 02(v=2200 m/s) = 0.433 barn

En ambos casos se producen is6topos inestables, en la primera reaccion 3¢Cl que decae
en 3.01x 105 afios a través de decaimiento 3- a 36Ar o por captura electrénica a 36S; esta
reaccion de captura neutrénica representa un gran inconveniente para la utilizacién de
este compuesto debido a que su seccion eficaz es mucho mayor que para el nitrégeno y
a que la mayor parte del cloro es 3>Cl. El otro is6topo que se produce es el 37Cl el cual
tiene una vida media de 37.24 minutos, este decae a 38Ar a través de la desintegracion
B

Pese a las inconveniencias de este material se calculé la variacion en la concentracion
relativa Ni4c/N12c a partir de la irradiacién con neutrones, estas se muestran en la
Figura 2.8, observandose valores del orden de 10-11 luego de 1 segundo de irradiacién
y alcanzandose la mayor concentracion dentro del orden de 10-1! a los 4 segundos.
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Figura 2.8: Relacion Ni4c/Nizc a partir de la irradiacion de thiamine con neutrones.

2.3.4 Thymine

Al igual que el uracil y la phyridine se encuentra en estado sélido, su composicion se
encuentra distribuida como se describe a continuacion:

w1 =0.33 (fraccion de carbono en la muestra)
w2 = 0.4 (fraccién de hidrégeno en la muestra)
w3=0.13 (fraccién de nitrégeno en la muestra)

ws=0.13 (fraccion de oxigeno en la muestra)
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En este caso solo nos interesan w1y ws. Tomando en cuenta el peso molecular del
compuesto entonces:
m
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Figura 2.9: Relacion Nisc/Nizc a partir de la irradiacion de thymine con neutrones.

La composicion de este material es similar a la del uracil y se observa un
comportamiento similar, transcurrido 1 segundo de irradiacion se alcanzan valores de
la concentracién relativa Ni4c/N12c en el orden 10-11, alcanzdndose el mayor valor
dentro de este orden en 3 segundos.

2.4 Seleccion de los materiales a irradiar, instalaciones y tiempos de irradiacién

A partir de los estudios realizados para ambas reacciones se determind el uso de grafito
natural para la reaccion3C(n,y)14Cy de uracil para la reaccion 14N (n,p)14C. Esto se debe
en el primer caso a que se determin6 que no era necesario enriquecer el grafito en 13C
para alcanzar las concentraciones de 14C de nuestro interés y en el segundo caso, dado
que la pyridine se encuentra en estado liquido y la thiamine presenta, inconvenientes
anteriormente argumentados, nos inclinamos hacia el wuracil y la thymine,
seleccionandose el uracil por los resultados que obtuvimos en los calculos para este
material y por la facilidad para adquirirlo comercialmente.

Nuestra propuesta fue irradiar el grafito en la posicion de irradiacion B-1, donde el flujo
de neutrones térmicos es de 2.3X1013 n/s-cm? y el uracil en el Sistema de Irradiacion
Neumatico de Capsulas (SINCA) donde el flujo de neutrones térmicos es de 4.42x1012
n/s-cm2, pues este ultimo cuenta con un sistema neumatico que nos permite introducir
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y extraer la muestra desde la terminal del laboratorio mientras el reactor se encuentra
operando, por lo que es idoneo para muestras que seran expuestas por cortos periodos
de tiempo.

Veamos ahora cémo se comporta la concentraciéon de *C en el tiempo para los flujos
dados en cada uno de las posiciones de irradiacion en las cuales proponemos irradiar
las muestras. Este comportamiento se expone en las Figuras 2.10y 2.11.
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Figura 2.10: Cdlculo de la relacion Ni4c/Nizc a partir de la irradiacion de grafito
natural con neutrones en la posicion de irradiacion B1.
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Figura 2.11: Cdlculo de la relacion Ni4c/Nizc a partir de la irradiacion de uracil con

neutrones en el SINCA.
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Como se puede observar, en el caso del grafito basta con irradiar 10 horas la muestra
para alcanzar concentraciones del orden de 10-11, mientras que en principio el uracil se
alcanzan estos niveles entre 3 y 23 segundos de irradiacién. En el caso del uracil
irradiamos la muestra durante 20 segundos, pues dado que la concentracién de 14C
varia considerablemente en 1 segundo no es conveniente irradiar por un periodo de
tiempo muy pequefio pues seria una exposicion menos precisa que para un tiempo
mayor, en tanto, 23 segundos esta en el limite del orden de 10-11, por lo que
consideramos que el tiempo Optimo seria 20 segundos donde podremos tener un
tiempo de exposiciéon mas preciso y es menos probable que se salga de los valores del
numero de nucleos de 14C que esperamos que se produzcan.

2.5 Efecto de los rayos gamma producidos en el reactor en las muestras a irradiar

Durante el proceso de irradiaciéon de las muestras en el reactor, ademas de los
neutrones presentes existen rayos gamma que se producen de las diversas reacciones
que ocurren en el nucleo del reactor y su entorno. En principio podrian ocurrir
reacciones de fotodesintegracion en el 13C, 14Cy el 14N debido a su interaccidn de estos
rayos gamma. Esto, eventualmente, afectaria las concentraciones de 1#C producidas
durante la irradiacién de las muestras con neutrones, y, por tanto, mediriamos
concentraciones relativas 14C/12C que no corresponden a la que realmente se
produjeron a partir de las reacciones 12C(n, y)13C, 13C(n, y)14C y 14N(n, p)14C, lo cual trae
como consecuencia que determinemos una secciéon eficaz errénea para estas
reacciones. Veamos entonces como se comporta la seccién eficaz para las reacciones
13C(y, n)12C, 14C(y, n)13C y 14N(y, n)13N.
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Figura 2.12. Comportamiento de la seccion eficaz para la reaccion 13C(y, n)12C.
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Figura 2.13. Comportamiento de la seccion eficaz para la reaccion **C(y, n)13C.
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Figura 2.14. Comportamiento de la seccion eficaz para la reaccion N (y, n)13N.

Como se puede observar en las Figuras 2.12, 2.13 y 2.14, se necesitan rayos gamma con
energias muy altas (del orden de 5 a 20 MeV segin sea el caso) para que puedan
producirse las reacciones inversas. Debido a que en el Reactor Nuclear del ININ no se
producen rayos gamma con esas energias, podemos entonces descartar la ocurrencia
de las reacciones 13C(y, n)12C, 14C(y, n)13C y 14N(y, n)13N.
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3. Metodologia

Con el presente trabajo lo que se quiere es poder determinar de forma experimental las
secciones eficaces de las reacciones nucleares 13C(n,y)14C y 4N(n,p)14C. Para este
estudio se utilizan neutrones térmicos (con energia promedio de 25 meV) provenientes
del reactor TRIGA Mark III del Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares; el flujo
maximo de neutrones térmicos es de 3.3X1013 n/s-cm? en el dedal central, otras
posiciones de interés son la posicion de irradiacidon B-1 donde el flujo es de 2.3x1013
n/s-cm?y el sistema de irradiacién SINCA donde el flujo es de 4.42x1012 n/s-cmZ2. Para
un estudio mas detallado analizaremos ambas reacciones por separado.

3.1 Caso 1: 13C(n,y)14C

Esta reaccién esta dada por la captura radiativa de un neutrén en el ntcleo de 13C, el
cual da lugar a un nucleo de 1*C en un estado excitado, emitiendo radiaciéon gamma y
decae a 1*N por desintegracién {3-.

BC+n > %+ vy 02(v=2200 m/s) = 0.00137 barn

Como se puede observar la seccidn eficaz de absorcién de neutrones térmicos en 13C es
bastante baja pero como su abundancia en las estrellas es muy grande, como
mencionamos anteriormente, éste representa un veneno potencial para los neutrones
que podrian ser promotores del proceso s de la nucleosintesis. Dado que el tiempo de
vida media del 14C es de 5730 afios, practicamente puede considerarse estable.

3.2 Caso 2: 14N(n,p)“C
Esta reaccion, inducida por un neutrdén sobre un blanco de 14N, da como resultado un

nucleo de *C y un proton.

UN+n > %C+p 01(v=2200 m/s) = 1.91 barn

Como se puede observar, esta reaccién tiene una seccién eficaz mayor que la anterior
en tres drdenes de magnitud, y aunque sigue siendo baja, debido a la gran abundancia
de 14N en las estrellas, este representa el principal veneno potencial para los neutrones
del proceso s de la nucleosintesis.

3.3 Procedimiento experimental

Una vez que fueron determinados los blancos a irradiar pasamos a la primera fase
experimental, esta etapa se desarrollé en el Instituto Nacional de Investigaciones
Nucleares (ININ).
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3.3.1 Irradiacion de las muestras

En el ININ se cuenta con un reactor TRIGA Mark II], este es un reactor de investigacion
tipo alberca con ntcleo movible enfriado y moderado con agua ligera. La potencia
maxima nominal del reactor es de 1 MW en operaciéon en modo estacionario y puede
ser pulsado a una potencia maxima de 2,000 MW por aproximadamente 10
milisegundos. El nudcleo del reactor es un arreglo circular de elementos combustibles,
barras de control, elementos de grafito e instalaciones experimentales donde se
alcanzan flujos térmicos de hasta 3.3X1013 n/cm?s en modo estacionario. Los
combustibles estan distribuidos en 5 circulos concéntricos conocidos como anillos,
alrededor de una posicion experimental central, llamada también Dedal Central. El
sexto anillo, esta ocupado por los elementos de grafito (reflectores) y dos espacios de
irradiacién (uno ocupado por la CAmara de Ionizacién Gamma y otro por el Sistema
Neumatico de Irradiaciéon de Muestras).

Como se muestra en la Figura 3.1, cada uno de los anillos estd denominado con una letra
y cada uno de las posiciones de ese mismo anillo con nimeros secuenciales, de modo
que cada posicidn dentro del ntcleo tiene una identificacién tnica.
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Figura 3.1. Distribucion del niicleo del reactor[20].

Para iniciar la reaccién en cadena se utiliza una fuente de americio-berilio con una
actividad nominal de 2.78 Ci; el decaimiento del americio produce particulas alfa, las
cuales, son absorbidas por el berilio suministrando el nivel necesario de neutrones
para iniciar la operacién del reactor.



El reactor TRIGA Mark IIl esta disefiado para operar enfridndose por conveccién
natural de agua desmineralizada de la alberca del reactor que contiene
aproximadamente 150 m3 de agua.

Uno de las posiciones que utilizaremos para irradiar nuestras muestras es el puerto de
irradiacion B-1, este esta ubicado muy cerca al centro del ntcleo del reactor por lo que
en esta posicion encontramos uno de los flujos de neutrones mas elevados en el reactor.
Esta instalacion se extiende desde el puente del reactor por la placa superior del nucleo,
por lo que las muestras se colocan y se retiran desde el puente de forma manual.

Por otro lado se encuentra el Sistema de Irradiacion Neumatico de Capsulas (SINCA),
este es un sistema de transferencia neumatica de alta velocidad que esta colocado en el
anillo de los elementos de grafito del ndcleo del reactor, en la posicién G7. Con el SINCA,
se envian muestras al nucleo del reactor y se recuperan después de la irradiaciéon en
tres estaciones de envio localizadas en igual numero de laboratorios. Su operacion
puede ser automatica o manual; en el primer caso, se fija el tiempo de irradiacién y al
concluir éste, el sistema regresa la muestra a la estacién de envio [20][21].

La posicidn de irradiacion B1 se utiliza para irradiaciones largas, llegando a alcanzar
tiempos de irradiacion de hasta 20 horas de forma rutinaria, aunque no existe limite de
tiempo de irradiacién en esta posicion. Por su parte, el sistema neumatico se utiliza para
irradiaciones cortas, donde el maximo de tiempo de irradiacion es de 15 minutos pues
esta terminal se encuentra en un espacio muy limitado, y el manejo de la muestra
representa un riesgo radiolégico.

3.3.2 Espectrometria de masas con aceleradores

La espectrometria de masas con aceleradores (AMS) es una técnica ultrasensible para
el analisis isotopico en el cual los atomos extraidos de una muestra son ionizados;
acelerados a altas energias; separados segin su momento, carga y energia; y contados
individualmente después de ser identificados, teniendo en cuenta el nimero atémico
correspondiente y la masa. La diferencia principal entre AMS y la espectrometria de
masa convencional (MS) radica en las energias a las que se aceleran los iones. En MS, la
energia es de miles de electrones voltios (1 keV = 1,6 x10-1¢ ), mientras que en AMS
son millones de electrones voltios (MeV), obtenidos mediante el uso de aceleradores de
iones disefiados originalmente para la investigacién en fisica nuclear. La consecuencia
practica de tener energias superiores es que se eliminan las ambigiiedades en la
identificaciéon de iones atdmicos y moleculares con la misma masa. Esto ha permitido
que los sistemas AMS se utilicen para medir las relaciones isotdpicas para elementos
especificos a un nivel de 1 en 1015, un factor de 10> mas bajo que en la mayoria de los
sistemas MS. Ademas, esta sensibilidad puede alcanzarse para tamafios de muestra de
1 mg o menos (que contienen s6lo unos 10¢ atomos del is6topo de interés), en un
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tiempo de medicion de 1 hora. Sélo el costo y la complejidad técnica establecen un
limite para el uso generalizado de los sistemas AMS.

La técnica AMS es ahora una herramienta analitica poderosa y sofisticada con
aplicaciones de gran alcance descritas en articulos de revisiéon (Litherland, 1980,
Brown, 1984, Elmore, 1987a, Kutschera, 1990, Suter, 1990, Finkel y Suter, 1993, Paul,
1993) y actas de congresos (Gove, 1978, Henning et al., 1981a, Wolfli et al., 1984, Gove
et al,, 1987, Litherland et al., 1987, Yiou y Raisbeck, 1990, Fifiled et al., 1994, Jull et al.
Al,, 1997).

Sin lugar a dudas, el principal logro de la AMS ha sido la medicién de una serie de
radioisotopos que pueden medirse de forma rutinaria (19Be, 14C, 26Al, 36Cl, 41Ca y 129]);
entre estos radionuclidos el 14C ocupa el puesto de honor. Fue el primero en ser medido
por técnicas de conteo a finales de los afios cuarenta, el *C ha encontrado
continuamente nuevas aplicaciones en disciplinas tan diversas como la arqueologia, la
geologia, las ciencias ambientales y la biomedicina. La importancia de la AMS en el
estudio del 1#C puede ser apenas exagerada. Solo por citar un ejemplo, podemos
mencionar la datacién por radiocarbono [22]-[24].

La datacidn por radiocarbono es una técnica basada precisamente en el conteo de
nucleos de 4C en una muestra. La abundancia natural del 14C es de 1x10-10 9%, tiene un
periodo de semidesintegracion de 5730440 afios y podria haber desaparecido de la
Tierra hace mucho tiempo si no fuera por los constantes impactos de rayos cdsmicos
sobre el dinitrogeno (Nz) presente en la atmosfera. Este proceso se inicia cuando los
rayos césmicos inciden sobre la atmésfera terrestre, provocando varias reacciones
nucleares, algunas de las cuales producen neutrones, los cuales reaccionan con algunos
atomos de las moléculas de N2 en la atmdsfera: 1“N(n,p)!4C. El 1“C se distribuye
uniformemente sobre la atmdsfera y reacciona con el dioxigeno para formar diéxido de
carbono (CO2). Este CO2 también es absorbido por los océanos, disolviéndose en el agua.
El proceso de fotosintesis incorpora el atomo radiactivo de carbono a las plantas de
manera que la proporciéon 14C/12C en éstas es similar a la atmosférica. Los animales
incorporan, por ingestidn, el carbono de las plantas, por lo que la proporcién también
es similar. Sin embargo, tras la muerte de un organismo vivo no se incorporan nuevos
atomos de 1#C a los tejidos y la concentracion del isétopo 14C va decreciendo conforme
se transforma en 14N a través de decaimiento 3-. Dado que este decaimiento es de forma
exponencial, es decir, que la tasa de decaimiento disminuye de forma proporcional al
numero de atomos restantes, siendo esta constante de proporcionalidad la constante
de desintegracion radiactiva, entonces podemos conocer la edad radiologica (medida
en afos de radiocarbono) de una muestra, de aqui que posteriormente podemos
obtener la edad cronoldgica, corrigiendo los valores obtenidos previamente mediante

34



las correspondientes curvas de calibracién. Esta ultima correccién se debe a que en un
principio se habia considerado de forma aproximada que el flujo de rayos c6smicos era
constante durante largos periodos y, por tanto, que el #C se producia a un ritmo
constante. Pero en 1958, Hessel de Vries, demostr6 que la concentraciéon de 14C en la
atmoésfera varia con el tiempo y de forma local. Asi, para dataciones mas precisas, estas
variaciones deben ser consideradas mediante curvas de calibracion.

Debido a las facilidades que ofrece la técnica AMS, esta constituye una técnica muy
convincente para desarrollar la segunda fase de nuestro experimento, ya que, esta
consiste en determinar relaciones N14c/N12c.

Una vez que las muestras son irradiadas entonces nos disponemos a desarrollar la
segunda etapa de la fase experimental, como se menciond anteriormente esta consiste
en determinar las concentraciones relativas N14c/N12c de las muestras irradiadas, para
ello utilizaremos la técnica de espectrometria de masa con aceleradores, esta etapa se
desarrolla en el Laboratorio de Espectrometria de Masa con Aceleradores (LEMA)
situado en el Instituto de Fisica de la Universidad Nacional Auténoma de México
(IFUNAM).

LEMA esta equipado con un separador isotdpico el cual esta compuesto por tres partes
principales, zona de baja energia, acelerador tipo tdndem y zona de alta energia, tal y
como se muestra en la Figura 3.2. La entrada de las muestras al sistema se lleva a cabo
a través de un carrusel el cual tiene 50 posiciones donde se colocan los catodos (que
contienen el material a analizar) que posteriormente son empujados mediante una
bayoneta para ingresarlos a la fuente de iones.

Zona de baja energia I Acelerador tipo Tandem I IZOha de alta energia I

Sistema de deteccion

Figura 3.2. Separador isotopico [22].
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Una vez que los catodos son ingresados en la fuente de iones comienza el proceso en la
zona de baja energia, aqui se encuentra la fuente de cesio (Cs) que produce la ionizacion
del haz. En este punto el Cs es calentado, ionizando y posteriormente enfocado hacia el
catodo a través de un ionizador parabdlico, al producirse la erosién catédica los &tomos
de carbono y otras particulas que conforman la muestra son arrancadas de esta y
ionizados nuevamente, los iones negativos son atraidos por el cono de atraccién
formando el haz de interés.

Posteriormente el haz pasa a través de una lente tipo Einzel para ser focalizado sin
variar su energia, luego es sometido a un deflector electrostatico lo que garantiza la
focalizacion horizontal y vertical. Posteriormente el haz es focalizado nuevamente por
una lente tipo Einzel y un tubo de direccion, desviandose el haz del plano vertical y de
esta forma haciendo coincidir la trayectoria del haz con el centro del tubo de
conduccidn.

Justo antes de entrar al acelerador, el haz es sometido a un sistema de inyeccion
secuencial, cuya funcién es aplicar un potencial electrostatico por medio de dos placas
planas para asi seleccionar diferentes isétopos que seran inyectados al acelerador en
diferentes intervalos de tiempo. Junto al sistema de inyeccidon esta localizado un
deflector magnético, el cual aplica un campo magnético con el objetivo de hacer rotar
los iones cambiando su trayectoria (rigidez magnética R = B-p, siendo B el campo
magnético y p el radio de curvatura).

Una vez dentro del acelerador, el haz es acelerado y dirigido a la terminal de alto voltaje,
donde los iones negativos son despojados de electrones mediante colisiones con argén,
sufriendo un cambio en el signo de su carga eléctrica y por ende experimentando una
segunda aceleracion. Por otro lado, en esta etapa las moléculas que lograron pasar el
primer filtro ubicado en la zona de baja energia se disocian.

Luego de que el haz es acelerado, éste entra en la zona de alta energia, aqui atraviesa
una lente cuadrupolar, la cual lo enfoca en una direccion ya sea vertical u horizontal sin
alterar su energia. Luego, para conseguir un efecto donde el haz esté totalmente
focalizado, se le hace pasar por una segunda lente cuadrupolar que tenga los gradientes
inversos.

Una vez que el haz es totalmente focalizado se hace pasar por un segundo deflector
magnético, en el que se seleccionan los valores de EM/q?, especificos al estado de carga
q=+2, M=14 y la energia E, provista por la diferencia de potencial del acelerador.

A continuacion el haz pasa al sistema de deteccidn, el cual esta constituido por dos cajas
Faraday para medir la corriente de 12C y 13C.
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Para medir el nimero de atomos de 14C, el haz se somete a un segundo deflector
electrostatico, el cual sirve como filtro para homogeneizar el valor E/q, con el valor
q=+2y la energia E. Posteriormente el haz es dirigido hacia una camara de ionizaciéon
llena de gas isobutano, el cual frena las particulas al mismo tiempo que se ioniza y se
colectan los iones en dos electrodos en el interior de la camara [22].

3.4 Calculo de la seccion eficaz de absorcién para neutrones térmicos de las reacciones
13C(n,y)14C y N(n,p) 4C

Una vez obtenida las relaciones de N1i4c/Ni2c y N13c/N1zc en la muestra de grafito, la

seccion eficaz experimental de absorcion para neutrones térmicos para la reaccion

13C(n,y)1*C puede obtenerse a partir de las siguientes ecuaciones (derivadas a partir de

las ecuaciones presentadas en la seccién 2.1):

N o N? _ o

14C _ [ 1 tsc] [6(01 o)t _ edlfpf] + —2—[e%1¢t — 1] (16)
Niac 02-01  Ni,¢ 02701
N N? _ o _ o

13C _ E3Ce(ff1 oot _ 91 ,(o1-a)pt 4 N1 (17)
Niz2c  Nipc 02701 02701

Como se observa las secciones eficaces 01 y 02, ambas estan implicitas en las ecuaciones,
por lo que se requerira calcular primero o1 para luego obtener o2; estas dos secciones
eficaces corresponden a las reacciones 12C(n,y)13Cy 13C(n,y)4C respectivamente.

Por otro lado necesitamos calcular la seccién eficaz de la reaccion #N(n,p)14C, esta la
podemos obtener a partir de la ecuacién siguiente, donde o3 representa la seccion eficaz
de dicha reaccion:

Niac
/N12C
0
N14N/ .
Nisc

Para poder obtener la relacién N,y /N2 que aparece en la ecuacién (18) y proceder

o5 = —ﬁLn 1-— (18)

al calculo de la seccidn eficaz de la reaccion #N(n,p)14C, partiremos de la composicion
molecular del uracil. La formula quimica del uracil es C4H4N202, de aqui podemos
deducir que hay dos atomos de C por cada uno de N. Si tomamos en cuenta que las
proporciones de 12C en el C y de 1*N en el N son: 98.9% y 99.34 % respectivamente,
entonces podemos llegar a la relacion N2,y /N, .

N 1 0.9934N{,y
c 2 098N

NO
De donde: =X =0.4978

12C
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4. Experimento

La fase inicial del experimento se desarroll6 en el reactor nuclear TRIGA Mark III del
Instituto Nacional de Investigaciones Nucleares, utilizando de este los neutrones
producidos para inducir las reacciones que queremos estudiar. En este punto el primer
paso fue preparar las muestras a irradiar.

4.1 Preparacién de muestras para irradiar

Este proceso comenzo6 con la preparacion de las muestras para ser introducidas en los
respectivos puertos de irradiacion del reactor. En ambos casos utilizamos doble
contencidn. Para el uracil utilizamos un primer contenedor de polietileno el cual tiene
forma cilindrica y un segundo contenedor del mismo material y forma pero con
mayores dimensiones, en este caso fue posible utilizar contenedores de polietileno
debido al corto tiempo de irradiacion y a que se utiliz6 el SINCA.

En este caso procedemos a la preparaciéon de muestras, primeramente se pesaron las
cantidades que se iban a irradiar (100 mg) y luego se introdujo el uracil dentro del
primer contenedor, este se selld al calor quedando herméticamente cerrado, luego se
introdujo dentro del segundo contenedor el cual posee cierre con rosca.

En el caso del grafito, debido a que requiere un mayor tiempo de irradiacion utilizamos
contenedores de otros materiales, pues los contenedores de polietileno se utilizan para
irradiaciones de no mas de 3 horas. El primer contenedor es una ampolleta de cuarzo,
igualmente se pesd (100 mg) y se introdujo el material a irradiar dentro de la ampolleta
y se sellé al calor quedando herméticamente cerrado, el segundo contenedor es de
aluminio, el cual cierra con rosca. En este caso se introdujo un pequefio cilindro de
plomo para evitar que la muestra flotara una vez dentro del reactor.

Contenedor externo
de polietileno Contenedor externo de alum

Figura 4.1: Contenedores que se utilizan para introducir las muestras a irradiar.

En ambos casos tenemos nuevos materiales los cuales se activan al ser irradiados con
neutrones. En el caso del cuarzo se trata de SiOz, la reaccidn con el oxigeno fue analizada
seccion 2.3.1, veamos como se comporta el silicio. El silicio aparece en la naturaleza en
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tres isétopos estables, 28Si un 92.23 %, 2°Si un 4.67 % y 39Si un 3.1 %, las reacciones que
podemos esperar con neutrones son las siguientes:

8Si+n > 138 01(v=2200 m/s) = 0.177 barn
29Si+n - 39Si 02(v=2200 m/s) = 0.101 barn
29Si+n - 33Si - 3tp 03(v=2200 m/s) = 0.107 barn

Como se puede observar en las dos primeras reacciones aparecen elementos estables
como producto de la irradiaciéon del cuarzo. En la tercera ya aparece el 31Si que es
inestable con un tiempo de vida media de 157.3 minutos decayendo por emisién B- a
31P que es estable. Debido a su rapido decaimiento este no representa un problema.

Para el caso del contenedor de aluminio tenemos que este aparece de forma natural
como 27Al en un 100 % y la reaccién con neutrones viene dada como:

27Al+n - 32841 - 2850 01(v=2200 m/s) = 0.231 barn

En este caso se forma 28Al que es inestable y este a su vez decae por emision B-a 28Si en
2.24 minutos por lo que tampoco representa un problema.

Como ya habiamos mencionado anteriormente en este contenedor se introducira un
pequeiio cilindro de plomo para evitar que el contenedor del material a irradiar flote.
El plomo aparece de forma natural como 2%4Pb en un 1.4 %, 296Pb en un 21.4 %, 207Pb
en un 22.1 % y 208Pb en un 52.4 %. Las posibles reacciones con neutrones son las

siguientes.

204Pb +n — 235Pb — 233T1 01(v=2200 m/s) = 0.65 barn
29Pb +n — 237Pb 02(v=2200 m/s) = 0.03 barn
207Pb +n — 238Pb 03(v=2200 m/s) = 0.699 barn
298Pb +n — 239Pb — 23IBi 04(v=2200 m/s) = 0.00048 barn

En la primera reaccion se forma 205Pb que es inestable y tiene un tiempo de vida media
de 15300000 afios, este pasa a ser 205TI por captura electrdnica el cual es estable. En la
segunda y tercera reaccién se obtienen 207Pb y 208Pb y ambos son estables. Por su parte
en la cuarta reaccidon aparece otro isétopo inestable, el 20°Pb con un tiempo de vida
media de 3.25 horas decayendo por emisién B- a 299Bi que es estable.

Por ultimo analizamos los contenedores de polietileno, este material esta constituido
por hidrégeno y carbono, las reacciones de estos dos nucleos con neutrones ya fueron
estudiadas anteriormente y no representan problema alguno pues en ambos casos los
isétopos inestables que se forman son #C con un tiempo de vida media de 5730 afios y
cantidades despreciables de 3H con un tiempo de vida media de 12.33 afios.
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En ambos casos solo transportaremos hacia el Instituto de Fisica UNAM los
contenedores internos, los cuales estan constituidos por cuarzo y polietileno por lo que
en lo adelante solo tomaremos en cuenta los materiales de estos contenedores.

4.1.1 Calculo de la actividad de los productos de la reaccién

Conocemos que la actividad (A) es el nimero de desintegraciones por unidad de
tiempo, esto, matematicamente puede expresarse como sigue:

dN
A=——=2N (19)

Siendo A la constante de desintegracién radiactiva y N el nomero de ndcleos.

Sabiendo que la constante de desintegracién radiactiva va como el inverso del tiempo
de la vida media t1/2, entonces podemos plantear lo siguiente:

_ In2

A= » (20)
y por tanto:
N-In2
= tlZ (21)

Los resultados obtenidos se muestran en la Tabla 4.1.
Tabla 4.1. Isétopos radiactivos producidos en las reacciones de grafito y uracil con

neutrones térmicos.

Blanco +n N t1/2 (s) Ao (Ci) Producto ta (s) A (Ci)

13C 14C 5.78E+11 1.81E+11 8.65E-11 14N 6.05E+05 8.65E-11

2H SH 1.24E+10 3.89E+08 8.32E-10 3He 6.05E+05 8.63E-10

I5N 16N 9.38E+03 7.13 3.42E-08 160 6.05E+05 0.00E+00
180 90 1.20E+08 2691 1.16E-04 9F 6.05E+05 0.00E+00
30Si  31Si 5.51E+13 9438 1.58E-01 31p 6.05E+05 8.09E-21

Aqui podemos observar de izquierda a derecha, el nicleo blanco, el ntcleo inestable
que se produce luego de que ocurre la captura neutrénica con su respectivo tiempo de
vida media, su actividad y el producto estable al que decae el nticleo radiactivo. Luego
de la irradiacion esperamos (td, tiempo de espera para recolectar las muestras una vez
que sean irradiadas) una semana antes de recolectar las muestras para que decaigan
los nucleos radiactivos (1°N, 190 y 31Si) y al final de la tabla podemos observar la
actividad de cada uno de los is6topos remanentes.
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4.1.2 Calculo de la rapidez de exposicion

Un importante factor a tomar en cuenta para la manipulacién de las muestras una vez
irradiadas es la rapidez de exposicion debida a la actividad de los diferentes
radiois6topos formados. Para este calculo utilizaremos la siguiente ecuacion.

Donde I es la gamma especifica para la energia de la radiacién gamma emitida, A la
actividad y r la distancia a la fuente en metros[25]-[27].

Este calculo se hace con el propdsito de determinar cuando la exposicién sera menor
de 100 mr/h a contacto del blindaje y 10 mr/h a 1 m para que el personal de seguridad
radiolégica del reactor pueda entregar la muestra y se pueda transportar. Los valores
obtenidos se muestran en la Tabla 4.2.

Tabla 4.2. Rapidez de exposicion de los productos de reaccion.

Isétopo r A (kBq) Xal0cm Xalm
(rm2/hCi) (mr/h) (mr/h)
14C Noy 2.34E-21 0.00E+00 0.00E+00
3H Noy 2.33E-20 0.00E+00 0.00E+00
16N 1.47E+00 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
190 6.00E-01 0.00E+00 0.00E+00 0.00E+00
AL 483E-04 2.19E-31 1.06E-35 1.06E-37

Como podemos observar en la Tabla 4.2, luego de una semana de espera, en todos los
casos la rapidez de exposicidn es cero a excepcion del 31Si aunque se puede considerar
practicamente cero. Esto nos da la certeza de que no existe inconveniente alguno de
transportar las muestras luego de una semana después de que se irradiaron.

4.1.3 Irradiacion de las muestras

Para la irradiacion de la muestras lo primero que hicimos es colocar los contenedores
en posicién para ser introducidos en la posicion de irradiacién seleccionada en cada
caso. El grafito como ya hemos mencionado se irradié por diez horas en la posicion de
irradiacion B-1 la cual se encuentra en el anillo B del nucleo del reactor. En este caso la
muestra se introdujo al ntcleo del reactor antes de proceder a encender el reactor, pues
el sistema que este posee para introducir la muestra en su interior se accede desde el
puente del nucleo del reactor y por tal razon se introduce antes del arrancado para
evitar la exposicion del personal a elevados niveles de radiaciéon. En el caso del uracil
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este se introduce desde el Laboratorio de Irradiaciéon de Andlisis por Activacién en el
cual se encuentra ubicado el sistema neumatico donde los niveles de radiacion son tan
bajos que se puede maniobrar mientras el reactor estd operando y como ademas la
exposicién de esta muestra es de un periodo de tiempo pequefio es preferible esperar
que el reactor haya alcanzado la criticidad a 1 MW de potencia donde tenemos un flujo
de neutrones térmicos mas estable, esto ultimo se hace para evitar que la muestra se
active mientras el reactor sube de potencia.

El encendido del reactor comenz6 con la extraccion de las barras de control, hecho que
permite al reactor obtener una reactividad positiva y comenzar la reaccién en cadena.
Una vez que el reactor alcanzé la criticidad a 1 MW de potencia y tuvimos un flujo de
neutrones térmicos estable nos dirigimos a maniobrar el sistema neumatico para
irradiar la muestra de uracil. La muestra fue ubicada en el sistema e iniciado el proceso
de irradiacidn, es conocido que este sistema tiene un recorrido de 6 segundos antes de
que la muestra llegue al nucleo del reactor e igual tiempo de recorrido al regreso.
Midiendo el tiempo con un cronémetro determinamos que la muestra estuvo 31.55 s
en el proceso. Si restamos a este tiempo el tiempo de recorrido total que son 12 s vemos
que la muestra estuvo en el nucleo del reactor 19.55 s, cercano a los 20 s que habiamos
previsto para la irradiacion de esta muestra.

Una vez que ambas muestras fueron irradiadas se esper6é una semana en el caso del
uracil para que decayeran todos los productos de reaccion (1°N, 190 y 31Si) y poder
transportar la muestra hacia el Instituto de Fisica de la UNAM donde se desarrolla la
segunda parte del experimento. Para el caso del grafito, como fue introducido un
pequefio cilindro de plomo dentro del contenedor para evitar que este flotara, fue
necesario esperar dos semanas para que disminuyera lo suficiente la actividad del
mismo (su tiempo de vida media es de 3.25 horas como habiamos mencionado) y poder
manipular la muestra para retirar el contenedor de cuarzo con el grafito y poderlo
trasladar hacia el [FUNAM.

4.2 Medicién de la relacién N14c/N1z2c

La segunda parte del experimento se desarroll en el Laboratorio de Espectrometria de
Masa con Aceleradores del Instituto de Fisica de la UNAM. En esta parte del
experimento al igual que en la anterior nos disponemos primeramente a preparar las
muestras, 8 en total. Las primeras 3 muestras corresponden al material sin irradiar, de
éstas 1 es de grafito y dos de uracil; el objetivo de esta medicion es determinar las
concentraciones iniciales de cada uno de los nucleos existentes en el material a irradiar.
Las otras 5 muestras corresponden a material irradiado, de estas muestras son 2 de
grafito y 3 de uracil.
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4.2.1 Preparacion de muestras y determinacion de la concentracidn relativa N1ac/Ni2c

Una vez que tuvimos listo todo el material para preparar las muestras nos dispusimos
a la preparaciéon de los catodos. En este proceso utilizamos una balanza en la cual
podemos medir la cantidad de material que vamos a poner en los catodos; en cada uno
de los catodos que preparamos pusimos 1 mg de material con 5 mg de Fe; el objetivo
de colocar hierro en los catodos es aumentar la corriente para obtener una mejor
precision de la medicion. Una vez que los catodos estuvieron listos los pusimos en el
porta catodos, el cual nos permite colocar las muestras en el carrusel para proceder a
la medicién. En la Figura 4.2 podemos observar el catodo colocado en el porta catodos
antes de ser introducido en el separador isotdpico.

Posteriormente se desarrollé el procedimiento para la medicién y obtencion de las
concentraciones relativas N14c/N12c, tal y como se describio en la seccién 2.3.2.

Figura 4.2: Contenedores que se utilizan para introducir las muestras a irradiar.
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5. Anadlisis de Datos y Resultados

5.1 Datos obtenidos en LEMA

Antes de irradiar las muestras, se tomaron mediciones de cada uno de los materiales
sin irradiar, fueron analizados exactamente tres catodos sin irradiar, uno de grafito
(Grafito-nil) y dos de uracil (Uracil-nil1 y Uracil-ni2), esto nos permitié conocer
exactamente cuales eran las concentraciones reales de cada is6topo en el material a
irradiar. En las Figuras 5.1 y 5.2 muestran los espectros E AE, los cuales permiten la
identificacién de los distintos isétopos e incluso su separacién de isébaros que podrian
llegar al detector junto con los nucleos de interés. En la region del contorno amarillo es
donde se espera observar el 14C presente en cada uno de los materiales sin irradiar.
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Figura 5.1. Cantidad de #C presente en el grafito sin irradiar (cdtodo Grafito-nil).
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Figura 5.2. Cantidad de 1#C presente en el uracil sin irradiar (cdtodo Uracil-ni1).
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Para la obtencién de concentraciones relativas N14c/N12c, N13c/N12c y N14c/N1sc, en el
separador isotopico de LEMA se hace varias pasadas, una pasada comprende el analisis
de la muestra por capas, y en el andlisis de cada una de estas capas se toman datos
durante 30 segundo por 10 o 15 ocasiones en dependencia del protocolo que se utilice,
y a partir de estas 10 o 15 mediciones se reporta un valor de concentracién relativa con
su respectiva desviacion estdndar. La medicién de concentraciones relativas de un
catodo tipicamente comprende entre 15 y 20 pasadas. Las concentraciones relativas
N14c/N12c, N13c/N12c y N14ac/N13c medidas previa a la irradiaciéon de los materiales se
muestran en las tablas A.1, A.2 y A.3 que aparecen en el Apéndice, donde la columna
izquierda muestra el numero de pasadas realizadas durante las mediciones, siendo s la
desviacién estandar.

En las siguientes graficas podemos observar cdmo se comportan las concentraciones
relativas por pasadas para los catodos Grafito-nil y Uracil-nil con respecto al
promedio, pues esto nos puede ayudar a identificar posibles fluctuaciones en los datos
debidas a inestabilidades en el sistema. Este analisis viene al caso dado que para
nuestros calculos trabajamos con los promedios de todos los datos obtenidos en LEMA.
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Figura 5.3. Comportamiento de la concentracion relativa respecto a su promedio en el
grafito sin irradiar (cdtodo Grafito-nil).
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Figura 5.4. Comportamiento de la concentracion relativa respecto a su promedio en el
uracil sin irradiar (cdtodo Uracil-nil).

De igual forma se llevé a cabo en LEMA el conteo de is6topos de C presente en el
material irradiado, en este caso fueron 2 catodos de grafito (Grafito-i2 y Grafito-i3)y 3
catodos de uracil (Uracil-i3, Uracil-i4 y Uracil-i5). En las Figuras 5.3 y 5.4 se puede
observar en la regiéon del contorno amarillo donde se espera observar el 14C presente
en cada uno de los materiales irradiados, en las cuales se ve claramente un incremento
en la presencia de *C con respecto a aquella observada en las Figuras 5.1 y 5.2. Las
concentraciones relativas Ni4c/Ni2c, N13c/N12c y Niac/Ni3c medidas posterior a la
irradiacion de los materiales se muestran en las tablas A.4, A.5, A.6 y A.7 que aparecen
en el Apéndice.
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Figura 5.5. Cantidad de 14C presente en el grafito irradiado (cdtodo Grafito-i2).
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Figura 5.6. Cantidad de 1#C presente en el uracil irradiado (cdtodo Uracil-i3).

En las Figuras 5.7 y 5.8 podemos observar el comportamiento de la concentracion
relativa respecto a su promedio, de las muestras Grafito-i2 y Uracil-i3, que
corresponden a muestras irradiadas.
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Figura 5.7. Comportamiento de la concentracion relativa respecto a su promedio en el
grafito irradiado (cdtodo Grafito-i2).
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Figura 5.8. Comportamiento de la concentracion relativa respecto a su promedio en el
uracil irradiado (cdtodo Uracil-i3).
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Para determinar las incertidumbres de estas mediciones, tomamos las desviaciones
estandar de cada una de las relaciones de concentracidn relativa, y utilizamos la

siguiente ecuacion:

1
Stot — Z\/Slz + 522 + 532 + .- (23)

Luego se sumo cuadraticamente a la desviacion estandar de las pasadas con respecto al
promedio de las mismas, para asi completar el proceso de determinar la incertidumbre

de la concentracion relativa. Una vez analizados estos datos obtuvimos los valores de
las concentraciones relativas Ni4c/N1i2c y N13¢/Ni2c con sus respectivas incertidumbres,
estos se muestran en las Tablas 5.5y 5.6.

Tabla 5.5. Concentraciones relativas de las muestras sin irradiar.

Catodo N14c/Niz2c stot(N14c/N12c)  Nisc/Nizc stot(N13c/N12c)
Grafito-nil  8.723E-15 6.314E-15 0.011 1.403E-05

Uracil-nil ~ 1.031E-14 2.047E-15 0.010 7.091E-06

Tabla 5.6. Concentraciones relativas de las muestras irradiadas.

Catodo Niac/N12c stot(N14c/N12c) Ni3c/Nizc stot(N13c/N12c)
Grafito-i2 1.463E-09 3.886E-12 0.010 4.367E-06
Uracil-i3 1.168E-10 5.832E-13 0.011 1.974E-05

A partir de la relacién N2,y /N2 y los datos obtenidos en LEMA podemos calcular la
seccion eficaz experimental paralas reacciones 14N (n,p)14Cy 13C(n,y)14C. Para el calculo
de incertidumbres se tomaron en cuenta los parametros de temperatura, flujo
neutrdnico y las desviaciones estandar asociadas a cada una de las mediciones de
LEMA, ya que estos son los parametros a partir de los cuales se obtuvo la seccién eficaz
experimental. Las incertidumbres de los parametros antes mencionados se muestran
en la Tabla 5.7.
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Tabla 5.7. Incertidumbres de los diferentes pardmetros sobre los cudles se obtuvo la
seccion eficaz experimental

Reaccién At (s) Ao (n/s:cm?)  AN14c/Nizc AN13¢/N12c
13C(n,y)14C + 600 2.3E-12 3.886E-12 1.403E-05
14N (n,p) 14C +3 4.4E-11 5.832E-13  7.091E-06

Para el calculo de incertidumbre se hizo una propagacion de errores. Si tomamos en
cuenta que la seccidn eficaz es una funcion de concentracidn relativa, tiempo y flujo
neutronico, tal y como se expresa en la ecuacion (24), entonces podemos derivar la
ecuacion (25) a partir de la cual podemos obtener la incertidumbre asociada a cada una
de las secciones eficaces obtenidas para cada una de las reacciones estudiadas:

o= f (3. Ne 1) (24)

7 70
Niz2c” Nipc

12C

2
_ oo 2 oo 2 do Nigc do N103C
fo = (atAt) +(6<pA(p) +<aN14C/N A /N1zc * 3N33c/0 A Nizc
Nizc

(25)

Para el caso del uracil, el calculo de la seccién eficaz no depende de la relaciéon
N2y /N, cpor lo que la ecuacién para el célculo de la incertidumbre se expresa de la
forma siguiente:

2
_ do 2 do 2 do N
so= (G0 + () + (e —s oy, a0

Los valores de seccidon eficaz obtenidos con este experimento se muestran en la Tabla

5.8 con su respectiva incertidumbre.

Tabla 5.8. Secciones eficaces experimentales oexp (barns).

. Incertidumbre
Reaccion IFUNAM IFUNAM NIST JEFF
13C(n,y)14C 0.169 +0.02 0.00137 0.00137
14N(n,p)14C 2.076 + 0.32 1.970 1.829

El valor obtenido para la seccion eficaz de la reaccion #N(n,p)14C tiene un valor que se
encuentra en el orden del valor reportado por el NIST[18] y JEFF-3.2[19]. Por otro lado,
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el valor obtenido para la secciéon eficaz de la reaccion 13C(n,y)*C difiere
considerablemente del valor reportado por el NIST y JEFF-3.2, ya que la seccidn eficaz
determinada con nuestro experimento es de dos 6rdenes de magnitud mayor.

5.2 Resultados

Uno de los aspectos a destacar en este trabajo, es que se logré implementar un
protocolo para el desarrollo de este tipo de experimentos, por lo que, se abre una nueva
directriz al desarrollo de la fisica nuclear experimental, especificamente en la
determinacion de las secciones eficaces para neutrones de reacciones nucleares de
interés astrofisico, especificamente a energias térmicas. En el Esquema 5.1 podemos
observar la metodologia, o dicho de otra forma, los pasos a seguir para desarrollar este
tipo de experimentos. Tal y como aparece en el Esquema 5.1, el primer paso es
determinar que reaccion queremos estudiar, y en base a esto, y tomando en cuenta las
instalaciones de las que podemos disponer, entonces podemos determinar dénde
irradiaremos las muestras. El siguiente paso es determinar los posibles materiales a
irradiar, para esto, en principio, cualquier material que contenga el nticleo blanco es un
posible material a irradiar. Una vez sabiendo que flujos de neutrones térmicos tenemos
disponibles en la instalacion seleccionada para la irradiacion de las muestras, entonces
podemos proceder a estudiar el comportamiento de la concentracién relativa del
isoétopo de larga vida media producido, esto nos da una idea de que tiempo debemos
irradiar la muestra para alcanzar ciertas concentraciones, esto estd muy relacionado
con los niveles de concentracidn relativa que sea capaz de medir con precisién el
espectrometro de masas que utilizaremos después. Un paso importante para este
estudio, es determinar qué productos radiactivos estaran presente en el material una
vez que sea irradiado, en este paso, es necesario calcular la actividad y el tiempo de
decaimiento para saber qué tiempo debemos esperar antes de recolectar las muestras
una vez que sean irradiadas, esto y la estimacion del tiempo de irradiacion, son los
factores mas importantes a tener en cuenta a la hora de seleccionar que material vamos
a irradiar, también debemos tomar en cuenta la facilidad de adquisicion en el mercado
de este producto y que no se produzcan elementos radiactivos en grandes cantidades.
Una vez que hemos seleccionado el material que irradiaremos, entonces procedemos a
determinar el tiempo de irradiacidn, ya utilizando el flujo real en el lugar exacto donde
irradiaremos. En este punto, ya estamos listos para llevar a cabo el experimento,
entonces procedemos a iniciar la fase experimental. El préximo paso, es preparar las
muestras para ser introducidas en el lugar donde seran irradiadas y procedemos
posteriormente a la irradiacion de las mismas.
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Esquema 5.1. Protocolo experimental para la medicion de secciones eficaces
utilizando neutrones térmicos como proyectil.

Durante la planeacién del experimento, tuvimos que calcular que tiempo era necesario
esperar para que decayeran los productos radiactivos, entonces, transcurrido este
tiempo posterior a la irradiaciéon, podemos recolectar las muestras para llevarlas al
laboratorio donde se encuentra el espectrémetro de masas para llevar a cabo la
segunda parte del experimento. El siguiente paso es preparar las muestras para ser
introducidas al espectrémetro de masas, y posteriormente proceder al conteo de los
isétopos de interés producidos durante la irradiacion de las muestras. Finalmente, con
los datos obtenidos en el espectrémetro de masas podemos calcular la seccién eficaz
para la reaccién que estamos estudiando.

En este trabajo se logré medir especificamente las secciones eficaces de las reacciones
13C(n,y)*Cy *N(n,p)14C, obteniéndose resultados relevantes, en el caso de la primera,
resultados que difieren de los anteriormente reportados por otros autores, lo cual
despierta un gran interés en el estudio de esta reaccion, y en el caso de la segunda, se
obtuvieron resultados consistentes con los reportados anteriormente por otros
autores.

Las grandes concentraciones de 14C producidas en la reaccion 13C(n,y)14C, lo cual trajo
como consecuencia que la seccién eficaz experimental obtenida para esta reaccion esté
dos 6rdenes por encima de la reportada por NIST y JEFF-3.2, puede que sea un efecto
de la componente de neutrones rapidos en el flujo neutrénico, la cual habiamos
asumido que no era importante. En la Figura 5.9, puede verse claramente que para la
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energia de 152 keV, existe un pico de resonancia, donde la seccion eficaz tiene un valor
ligeramente mayor que la seccidn eficaz para neutrones de 25 meV. Para filtrar este
resultado, es recomendable irradiar una segunda muestra de grafito en un puerto mas
alejado del centro del ntcleo del reactor, donde la componente rapida debe ser mucho
menor, y por tanto, contribuir en menor escala a esta reaccidn. Para llevar a cabo esta
segunda irradiacion serd necesario, primeramente lograr una caracterizacion del flujo
neutronico en las diferentes posiciones de irradiacion disponibles, garantizando que las
incertidumbres con las que fueron caracterizados estos flujos sean minimas. Vale
destacar que dado que esta resonancia se produce a una energia muy especifica, tal vez
sea conveniente tomar en cuenta otras resonancias que existen en el rango de energias
de los neutrones rapidos que aunque sean menos significativas también pueden estar
influyendo en el resultado, esto se puede hacer a través de la integral de resonancia.
Otra forma de filtrar la posible influencia de la componente rapida de neutrones, es
irradiar una muestra blindada con Cd (cadmio) y otra no; el Cd solo sera atravesado por
los neutrones rapidos, de ahi que al medir las concentraciones relativas producidas en
cada una de las muestras, una de estas nos dara la cantidad producida por todo el flujo
de neutrones y la otra solamente la producida por neutrones rapidos, luego restamos a
la concentracién relativa producida por todo el flujo de neutrones, la producida por el
flujo de neutrones rapidos y entonces tendremos las concentraciones relativas
producidas por los neutrones térmicos.
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Figura 5.9. Resonancia de la seccion eficaz para la reaccion 13C(n,y)#C en 152 keV.
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Podemos mencionar ademas, que quizas sean otros factores los que pueden estar
influyendo en este resultado. Uno de ellos es la posible contaminacién de la muestra
con N, que por muy pequefia que sea la cantidad presente de este nuicleo en el material
irradiado, por tener la seccién eficaz tres 6rdenes de magnitud mayor que la del C,
puede haber provocado un aumento de la concentracion relativa N14c/N12c. Otro factor
a tener en cuenta, es la presencia del N en el aire presente dentro del contenedor de la
muestra de grafito, que, aunque por estar en estado gaseoso, lo cual implica una menor
densidad, hace que sea poco probable que haya afectado esta reaccion, siendo ademas,
también poco probable, que en caso de que se haya producido la reaccién de captura de
neutrones en el N presente en el aire, el 14C producido se haya depositado en la muestra
en estado sélido. Finalmente, no es posible destacar que la seccion eficaz para la
reaccion 13C(n, y)14C sea mayor a lo previamente reportado.

Un estudio mas profundo de la reaccién 13C(n,y)14C, debe ser llevado a cabo analizando
cada uno de los factores antes mencionados, y quizas tomando en cuenta otros factores
que pudieran derivar de este analisis.

Un aspecto a destacar, que aunque no era objetivo de este trabajo pero si es un aporte
del mismo, es que ahora contamos con una técnica que nos permite enriquecer ya sea
grafito natural o uracil en 4C, esto nos posibilita el desarrollo de otros experimentos de
fisica nuclear experimental. Dadas las concentraciones tan elevadas de *C que se
alcanzaron en este experimento, ahora podemos obtener blancos capaces de producir
haces de 14C de alta intensidad. Finalmente cabe mencionar, que hasta donde tenemos
conocimiento, esta es la primera vez que se utiliza la combinacién Reactor Nuclear +
AMS para la medicidn de secciones eficaces de reacciones nucleares.
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6. Conclusiones

Parte importante de este trabajo se desarroll6 en el Instituto de Nacional de
Investigaciones Nucleares, donde se utiliz6 el flujo de neutrones térmicos producidos
por el reactor TRIGA Mark IIl que se encuentra en dicho Instituto. Esto nos dio la
posibilidad de desarrollar una primera fase experimental que consistia en llevar a cabo
las reacciones nucleares 13C(n,y)14C y 14N (n,p)!4C, para luego, utilizando la técnica de
AMS, en el Instituto de Fisica de la UNAM, donde contamos con el Laboratorio de
Espectrometria de Masas con Aceleradores, obtener las concentraciones relativas de
14C y 13C producido en cada una de las reacciones. Esto nos permitid, obtener de forma
experimental las secciones eficaces para neutrones con energias de 25 meV.

Los resultados alcanzados con este experimento son alentadores, pues para la reacciéon
14N (n,p)14C, se obtuvieron valores de la seccién eficaz que concuerdan con los valores
reportados por otros autores anteriormente. Por su parte, para la reaccién 13C(n,y)14C,
los valores obtenidos difieren de los anteriormente reportados, esto, puede verse de
forma positiva, pues, nos crea expectativas que nos impulsan a seguir estudiando esta
reaccion.

Aunque los resultados obtenidos representan un aspecto muy positivo, el mayor mérito
de este trabajo, es precisamente, que se desarrollé un protocolo experimental para la
medicion de secciones eficaces de reacciones nucleares inducidas por neutrones a
energias térmicas. Ademas, nos provee de una técnica para lograr obtener blancos
capaces de producir haces de 14C de alta intensidad, debido a las altas concentraciones
de 14C que alcanzamos a producir, lo cual nos posibilita el desarrollo de otros
experimentos de interés para la fisica nuclear experimental y la astrofisica.
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Apéndice A

Las tablas de datos presentadas en este apéndice corresponden a los resultados
obtenidos mediante AMS para las concentraciones relativas de 13C y 14C. Grafito-nil es
una muestra de grafito no irradiado, mientras que Uracil-nil y Uracil-ni2 son muestras
de uracil no irradiado. Grafito-i1l y Grafito-i2, corresponden a muestras de grafito
irradiado, por su parte las muestras Uracil-i1, Uracil-i2 y Uracil-i3, corresponden a las
muestras de uracil irradiado.

La primera columna de las tablas es el numero de pasada (ver seccién 5.1 para mas
detalles), la segunda columna corresponde a la concentracién relativa de *C con
respecto al 12C y la siguiente columna muestra la desviacién estandar de la medicion de
esta concentracion relativa para cada una de las pasadas. En la cuarta columna se
muestra la concentracion relativa de 13C con respecto al 12C y la columna siguiente
muestra la desviacion estandar correspondiente a la medicién de esta concentracion
relativa para cada una de las pasadas. La sexta columna muestra la concentraciéon
relativa de 14C con respecto al 13C y la ultima columna muestra la desviacién estandar
de la medicion de esta concentracion relativa para cada una de las pasadas.

En la tabla A.7, los datos obtenidos fueron tomados en un solo intervalo de tiempo en
cada pasada, y como tenemos un solo valor por cada pasada, entonces no es posible
obtener la desviacion estandar. Vale aclarar que esta tabla solo es informativa, no se
utilizaron estos datos para el calculo de la seccion eficaz experimental de la reaccién
14N (n,p) 14C.

58



Tabla A.1. Concentraciones relativas del grafito sin irradiar (cdtodo Grafito-nil).

Grafito-nil

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

Ni4c/N1z2c
8.035e-015
1.589%e-014
3.653e-015
1.042e-014
1.982e-014
7.487e-015
4.756e-015
4.204e-014
3.479e-015
4.712e-015
7.688e-015
5.015e-015
5.159e-015
6.267e-015
5.706e-015
7.089e-015
7.693e-015
4.256e-015
3.986e-015
5.322e-015

4.707e-015

SN14C/N12C

3.728e-015

1.724e-014

9.948e-016

9.277e-015

4.552e-014

6.132e-015

3.930e-015

1.220e-013

1.557e-015

1.771e-015

5.720e-015

1.737e-015

2.361e-015

3.262e-015

1.512e-015

4.501e-015

8.942e-015

2.207e-015

1.318e-015

3.238e-015

1.457e-015

N13c/Ni2c
1.033e-002
1.063e-002
1.056e-002
1.068e-002
1.082e-002
1.110e-002
1.145e-002
1.134e-002
1.103e-002
1.088e-002
1.098e-002
1.090e-002
1.076e-002
1.085e-002
1.091e-002
1.113e-002
1.100e-002
1.089e-002
1.082e-002
1.094e-002

1.121e-002

59

SN13C/N12C

5.758e-005

5.991e-005

1.638e-005

7.660e-005

1.671e-005

1.659e-004

4.979e-005

4.855e-005

1.123e-004

1.103e-005

2.949e-005

7.093e-005

1.143e-005

2.099e-005

5.233e-005

2.410e-005

5.615e-005

1.525e-005

3.072e-005

1.188e-004

1.194e-005

N14c/N13c
7.776e-013
1.495e-012
3.458e-013
9.757e-013
1.831e-012
6.746e-013
4.152e-013
3.707e-012
3.153e-013
4.332e-013
7.002e-013
4.600e-013
4.796e-013
5.776e-013
5.232e-013
6.368e-013
6.991e-013
3.908e-013
3.684e-013
4.865e-013

4.198e-013

SN14C/N13C

3.602e-013

1.644e-012

9.469e-014

8.670e-013

4.209e-012

5.553e-013

3.431e-013

1.079e-011

1.413e-013

1.627e-013

5.246e-013

1.607e-013

2.193e-013

3.015e-013

1.378e-013

4.063e-013

8.175e-013

2.028e-013

1.214e-013

2.982e-013

1.299e-013



Tabla A.2. Concentraciones relativas del uracil sin irradiar (cdtodo Uracil-ni1).

Uracil-nil

1

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

Ni4c/N1z2c
1.295e-014
1.062e-014
1.066e-014
5.864e-015
7.284e-015
8.136e-015
5.703e-015
1.982e-014
1.012e-014
1.196e-014
6.111e-015
8.432e-015
9.580e-015
1.843e-014
7.528e-015
1.616e-014
1.112e-014
1.007e-014
1.035e-014
9.573e-015

5.983e-015

SN14C/N12C

9.173e-015

4.258e-015

5.882e-015

4.535e-015

4.584e-015

5.146e-015

3.118e-015

2.841e-014

3.218e-015

1.218e-014

2.836e-015

3.214e-015

3.195e-015

2.020e-014

2.046e-015

8.200e-015

4.407e-015

3.343e-015

4.318e-015

8.448e-015

6.225e-015

N13c/N12c
1.024e-002
1.023e-002
1.027e-002
1.029e-002
1.031e-002
1.033e-002
1.032e-002
1.031e-002
1.031e-002
1.031e-002
1.031e-002
1.034e-002
1.035e-002
1.039e-002
1.038e-002
1.040e-002
1.042e-002
1.048e-002
1.070e-002
1.101e-002

1.122e-002

60

SN13C/N12C

4.866e-005

1.223e-005

3.745e-006

1.741e-005

6.138e-006

1.140e-005

1.373e-005

1.378e-005

1.053e-005

3.708e-005

1.795e-005

1.602e-005

2.831e-005

2.810e-005

8.307e-006

9.374e-006

5.060e-006

2.458e-005

1.073e-004

4.632e-005

2.640e-005

N14c/N13c
1.265e-012
1.038e-012
1.038e-012
5.699e-013
7.066e-013
7.875e-013
5.524e-013
1.922e-012
9.812e-013
1.160e-012
5.925e-013
8.158e-013
9.259e-013
1.773e-012
7.252e-013
1.553e-012
1.067e-012
9.614e-013
9.675e-013
8.692e-013

5.331e-013

SN14C/N13C

8.927e-013

4.154e-013

5.724e-013

4.404e-013

4.447e-013

4.978e-013

3.018e-013

2.753e-012

3.118e-013

1.183e-012

2.749e-013

3.114e-013

3.098e-013

1.934e-012

1.972e-013

7.884e-013

4.225e-013

3.195e-013

3.997e-013

7.679e-013

5.553e-013



Tabla A.3: Concentraciones relativas del uracil sin irradiar (cdtodo Uracil-ni2).

Uracil-ni2

1

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

Ni4c/N1z2c
4.808e-014
1.243e-014
1.160e-014
9.437e-015
1.173e-014
1.585e-014
9.702e-015
7.727e-015
1.527e-014
1.145e-014
1.044e-014
7.228e-015
2.194e-014
9.094e-015
7.843e-015
1.293e-014
5.339e-015
8.881e-015
6.890e-015
8.874e-015

1.999e-014

SN14C/N12C

3.916e-014

6.293e-015

5.680e-015

4.367e-015

6.463e-015

4.421e-015

3.654e-015

4.398e-015

1.405e-014

4.740e-015

4,191e-015

3.941e-015

2.493e-014

5.812e-015

4,920e-015

4.383e-015

3.002e-015

3.492e-015

2.724e-015

6.300e-015

1.272e-014

N13c/N12c
1.031e-002
1.034e-002
1.041e-002
1.049e-002
1.045e-002
1.045e-002
1.041e-002
1.037e-002
1.037e-002
1.036e-002
1.036e-002
1.035e-002
1.033e-002
1.033e-002
1.039e-002
1.044e-002
1.042e-002
1.035e-002
1.039e-002
1.042e-002

1.059e-002

61

SN13C/N12C
6.935e-005
9.890e-006
2.861e-005
1.317e-005
1.667e-005
7.750e-006
2.103e-005
7.626e-006
1.607e-005
9.162e-006
8.646e-006
3.292e-005
2.335e-005
1.596e-005
2.498e-005
4.780e-005
1.853e-005
1.512e-005
9.242e-006
2.784e-005

6.896e-005

N14c/N13c
4.663e-012
1.202e-012
1.115e-012
9.000e-013
1.123e-012
1.517e-012
9.324e-013
7.449e-013
1.473e-012
1.106e-012
1.007e-012
6.983e-013
2.123e-012
8.800e-013
7.550e-013
1.239e-012
5.125e-013
8.580e-013
6.632e-013
8.513e-013

1.887e-012

SN14C/N13C

3.800e-012

6.088e-013

5.461e-013

4.158e-013

6.173e-013

4.231e-013

3.500e-013

4.243e-013

1.353e-012

4.574e-013

4.047e-013

3.794e-013

2.420e-012

5.628e-013

4.732e-013

4.227e-013

2.878e-013

3.370e-013

2.622e-013

6.033e-013

1.205e-012



Tabla A.4. Concentraciones relativas del grafito irradiado (cdtodo Grafito-i2).

Grafito-i2

10

11

12

13

14

15

16

Ni4c/N1z2c
1.305e-009
1.362e-009
1.402e-009
1.452e-009
1.455e-009
1.510e-009
1.463e-009
1.462e-009
1.477e-009
1.492e-009
1.486e-009
1.474e-009
1.497e-009
1.536e-009
1.530e-009

1.506e-009

SN14C/N12C

6.939e-012

1.242e-011

2.135e-011

1.442e-011

9.985e-012

2.246e-011

9.038e-012

1.009e-011

8.863e-012

1.103e-011

9.366e-012

1.833e-011

1.800e-011

1.134e-011

1.133e-011

2.852e-011

N13c/Ni2c
1.013e-002
1.021e-002
1.032e-002
1.032e-002
1.035e-002
1.043e-002
1.044e-002
1.046e-002
1.048e-002
1.048e-002
1.051e-002
1.047e-002
1.049e-002
1.051e-002
1.057e-002

1.053e-002

62

SN13C/N12C

5.926e-006

1.605e-005

2.267e-005

1.774e-005

1.792e-005

1.621e-005

1.491e-005

1.690e-005

1.892e-005

1.302e-005

1.884e-005

2.009e-005

2.082e-005

1.909e-005

9.552e-006

1.490e-005

N14c/N13c
1.287e-007
1.334e-007
1.359e-007
1.407e-007
1.406e-007
1.448e-007
1.401e-007
1.398e-007
1.410e-007
1.423e-007
1.414e-007
1.408e-007
1.428e-007
1.462e-007
1.447e-007

1.431e-007

SN14C/N13C
7.358e-010

1.021e-009
1.820e-009

1.237e-009

8.993e-010

2.165e-009

7.723e-010

9.145e-010

6.332e-010

9.053e-010

1.082e-009

1.578e-009

1.699e-009

8.591e-010

1.179e-009

2.590e-009



Tabla A.4. Concentraciones relativas del grafito irradiado (cdtodo Grafito-i3).

Grafito-i3

10

11

12

13

14

15

16

Ni4c/N1z2c
1.331e-009
1.430e-009
1.433e-009
1.402e-009
1.448e-009
1.443e-009
1.447e-009
1.468e-009
1.443e-009
1.434e-009
1.455e-009
1.451e-009
1.464e-009
1.494e-009
1.519e-009

1.492e-009

SN14C/N12C

1.208e-011

1.769e-011

1.950e-011

1.162e-011

1.738e-011

9.268e-012

1.694e-011

2.273e-011

1.296e-011

1.075e-011

1.702e-011

9.759e-012

6.241e-012

1.816e-011

8.128e-012

7.870e-012

N13c/Ni2c
1.012e-002
1.027e-002
1.032e-002
1.033e-002
1.036e-002
1.041e-002
1.043e-002
1.045e-002
1.046e-002
1.046e-002
1.050e-002
1.047e-002
1.055e-002
1.055e-002
1.053e-002

1.056e-002
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SN13C/N12C

1.460e-005

1.704e-005

2.218e-005

2.991e-005

3.336e-005

2.776e-005

2.444e-005

2.537e-005

2.527e-005

2.718e-005

2.713e-005

3.090e-005

1.420e-005

1.253e-005

2.762e-005

3.651e-005

N14c/N13c
1.316e-007
1.391e-007
1.388e-007
1.357e-007
1.398e-007
1.386e-007
1.388e-007
1.405e-007
1.380e-007
1.371e-007
1.386e-007
1.386e-007
1.388e-007
1.415e-007
1.443e-007

1.413e-007

SN14C/N13C

1.166e-009

1.505e-009

2.023e-009

7.712e-010

1.435e-009

9.249e-010

1.436e-009

1.921e-009

1.207e-009

6.890e-010

1.280e-009

7.502e-010

4.896e-010

1.565e-009

8.492e-010

1.042e-009



Uracil-i3

1

10

11

12

13

14

15

16

N14c/N12c
1.136e-010
1.138e-010
1.144e-010
1.135e-010
1.133e-010
1.148e-010
1.161e-010
1.185e-010
1.192e-010
1.198e-010
1.186e-010
1.187e-010
1.202e-010
1.182e-010
1.187e-010

1.176e-010

SN14C/N12C

3.992e-012

1.999e-012

2.314e-012

2.580e-012

1.805e-012

1.501e-012

2.636e-012

1.722e-012

2.023e-012

2.081e-012

1.871e-012

2.513e-012

2.195e-012

2.004e-012

1.852e-012

2.090e-012

N13c/N12c
1.063e-002
1.097e-002
1.098e-002
1.093e-002
1.090e-002
1.088e-002
1.107e-002
1.122e-002
1.137e-002
1.140e-002
1.135e-002
1.133e-002
1.138e-002
1.137e-002
1.132e-002

1.131e-002
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SN13C/N12C

2.225e-005

4.515e-005

1.604e-004

5.865e-005

6.997e-005

2.765e-005

5.190e-005

6.059e-005

5.591e-005

8.145e-005

7.356e-005

7.681e-005

4.627e-005

1.388e-004

5.741e-005

7.459e-005

N14c/N13c
1.069e-008
1.037e-008
1.042e-008
1.038e-008
1.040e-008
1.055e-008
1.050e-008
1.056e-008
1.048e-008
1.051e-008
1.045e-008
1.047e-008
1.056e-008
1.040e-008
1.049e-008

1.040e-008

Tabla A.5. Concentraciones relativas del uracil irradiado (cdtodo Uracil-i3).

SN14C/N13C

3.603e-010

1.701e-010

1.780e-010

2.236e-010

1.668e-010

1.299e-010

2.302e-010

1.532e-010

1.743e-010

1.744e-010

1.775e-010

2.322e-010

2.041e-010

1.612e-010

1.690e-010

1.752e-010



Uracil-i4

1

10

11

12

13

14

15

16

N14c/N12c
1.117e-010
1.169e-010
1.179e-010
1.227e-010
1.234e-010
1.218e-010
1.211e-010
1.195e-010
1.202e-010
1.215e-010
1.213e-010
1.241e-010
1.247e-010
1.238e-010
1.198e-010

1.207e-010

SN14C/N12C

8.765e-013

1.815e-012

2.124e-012

2.790e-012

2.141e-012

2.661e-012

2.292e-012

2.110e-012

1.512e-012

2.554e-012

1.910e-012

2.280e-012

1.821e-012

2.229e-012

1.911e-012

1.645e-012

N13c/N12c
1.066e-002
1.108e-002
1.122e-002
1.160e-002
1.172e-002
1.157e-002
1.144e-002
1.137e-002
1.130e-002
1.140e-002
1.156e-002
1.176e-002
1.182e-002
1.178e-002
1.145e-002

1.155e-002
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SN13C/N12C

1.073e-005

5.989e-005

2.423e-005

3.913e-005

8.071e-005

7.978e-005

1.136e-004

1.068e-004

4.216e-005

3.136e-005

3.895e-005

1.566e-005

6.344e-005

2.271e-005

9.287e-005

2.019e-005

N14c/N13c
1.048e-008
1.055e-008
1.051e-008
1.058e-008
1.052e-008
1.053e-008
1.058e-008
1.051e-008
1.064e-008
1.066e-008
1.050e-008
1.055e-008
1.055e-008
1.051e-008
1.047e-008

1.045e-008

Tabla A.6. Concentraciones relativas del uracil irradiado (cdtodo Uracil-i4).

SN14C/N13C

8.581e-011

1.526e-010

1.785e-010

2.258e-010

1.602e-010

2.506e-010

1.867e-010

1.866e-010

1.440e-010

2.164e-010

1.657e-010

1.913e-010

1.494e-010

1.864e-010

1.697e-010

1.377e-010



Uracil-i5

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

Tabla A.7. Concentraciones relativas del uracil irradiado (cdtodo Uracil-i5).

Ni4c/N1z2c
1.103e-010
1.139e-010
1.185e-010
1.134e-010
1.118e-010
1.131e-010
1.119e-010
1.140e-010
1.099e-010
1.116e-010
1.124e-010
1.147e-010
1.131e-010
1.140e-010
1.151e-010
1.110e-010
1.089e-010
1.078e-010
1.120e-010
1.127e-010

1.139e-010

SN14C/N12C

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

N13c/Ni2c
1.028e-002
1.015e-002
1.012e-002
1.009e-002
1.009e-002
1.011e-002
1.013e-002
1.014e-002
1.016e-002
1.018e-002
1.020e-002
1.023e-002
1.025e-002
1.026e-002
1.026e-002
1.026e-002
1.026e-002
1.026e-002
1.025e-002
1.025e-002

1.026e-002
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SN13C/N12C

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

N14c/N13c
1.073e-008
1.122e-008
1.171e-008
1.124e-008
1.109e-008
1.118e-008
1.105e-008
1.125e-008
1.082e-008
1.096e-008
1.103e-008
1.121e-008
1.104e-008
1.112e-008
1.122e-008
1.082e-008
1.061e-008
1.051e-008
1.092e-008
1.099e-008

1.110e-008

SN14C/N13C

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000

0.000e+000
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