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Resumen

La técnica de espectrometria de masas con aceleradores (AMS por sus siglas en inglés), fue
creada a finales de los anos 70’s con el fin de medir radioisétopos poco abundantes y de
larga semi-vida que no podian ser medidos haciendo uso de técnicas de espectrometria de
masas convencional o por técnicas de desintegracién [1]. Entre los diferentes radioisétopos
que se han caracterizado haciendo uso de la técnica AMS, se ha encontrado que el °Be es
un radioisétopo cosmogénico de suma importancia para el desarrollo de diferentes areas en
las Ciencias de la Tierra [2-5]. El °Be es un radioisétopo que se produce principalmente en
la atmésferaﬂ por medio de reacciones por espalacion con Ny y O,. El tiempo de vida medio
del 1°Be es de 1.38x10° afios [6], éste es depositado en la superficie terrestre por medio de
la precipitacion o por deposicién seca en polvo. Por esta razén, puede clasificarse como un
trazador isotopico potencialmente 1util, para el estudio tanto de fuentes atmosféricas como
de ciclos geoldgicos, entre otras aplicaciones ya estudiadas en este area.

En 2013 se instalé en México el Laboratorio Nacional de Espectrometria de Masas con
Aceleradores (LEMA) en el Instituto de Fisica de la Universidad Nacional Auténoma de
México [7], fue uno de los primeros laboratorio de este tipo en Latinoaméricaﬂ, y se especia-
liza en la datacién por radiocarbono, aunque recientemente explora la posibilidad de medir
otros radioisétopos tales como el 1°Be, el 26Al y algunos actinidos tales como el ?3Pu, el
240Pu y el 236U.

En este trabajo se realizo la caracterizacién del sistema AMS del LEMA para el estudio
de concentraciones de °Be a partir de fuentes naturales, especificamente se tomaron filtros
atmosféricos. Los filtros utilizados, fueron muestreados en la temporada seca (noviembre-
diciembre) del ano 2012 en tres sitios diferentes cerca y dentro de la Ciudad de México,
inicialmente utilizados para el estudio de *C en la atmésfera en el mismo laboratorio [9]. Ta-
les muestras fueron procesadas radio-quimicamente tomando como base, los procedimientos
radioquimicos establecidos en la literatura [10,11], los cuales fueron ligeramente modificados
para la extraccién de 1°Be en los filtros atmosféricos de cuarzo utilizados en la campaiia
de muestreo. Finalmente, las muestras extraidas fueron medidas en el AMS del LEMA-
IFUNAM, el cual fue calibrado teniendo en cuenta las pruebas de aceptaciéon realizadas en
el 2013 con estandares y blancos por parte de la empresa High Voltage.

Los resultados de salida de la medicién de las muestras con la técnica AMS, se expresan
en una tabla de datos en donde se puede encontrar en bloques de 10 (por defecto) datos
como: las cuentas detectadas de 1°Be (is6topo inestable presente en pequeiias concentracio-
nes), la corriente de “Be (isétopo estable) y el ratio °Be/Be. Los datos necesarios para esta
caracterizacion fueron extraidos y analizados por medio del método estadistico de Explora-
cién de Datos EDA [12,/13]. El andlisis estadistico propuesto en este trabajo permitié realizar

1E1 1°Be producido en la atmésfera es conocido como °Be metedrico.
2El primer laboratorio AMS en Latinoamérica fue el LAC-UFF situado en Brasil y fue puesto en marcha
en el 2012 [8].



la comparacién con el andlisis estadistico tradicional, donde se establecié una pequena in-
fluencia de datos atipicos en la determinacién de la medida de tendencia central para la
obtencién de concentraciones de '°Be presente en las muestras, permitiendo proponer una
nueva metodologia de analisis estadistico para datos experimentales de este tipo.

La extraccién del contenido de éste radioisétopo en filtros atmosféricos de cuarzo se es-
pecifica detalladamente en el capitulo 3| De acuerdo con la literatura y las caracteristicas
geograficas de las muestras utilizadas, se esperaba encontrar una concentracién del orden
de 10® dtomos/g de muestra [14]. Segtin los resultados obtenidos, se encuentran concentra-
ciones del orden esperado. De acuerdo con los analisis estadisticos realizados, con respecto
a las muestras procesadas y sus caracteristicas se obtienen los primeros resultados de la
extraccién y medicién del radioisétopo °Be en muestras naturales, especificamente de los
filtros atmosféricos, marcando el inicio del procesamiento de muestras de este tipo para la
realizacion de investigaciones y proyectos en areas multidisciplinares, especificamente para
el estudio y desarrollo de proyectos de investigacion en el area de ciencias de la Tierra en
México.






"El camino del progreso no es ni rdapido ni facil”
Marie Curie
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Capitulo 1

Introduccion

El principal objetivo de las ciencias de la Tierra es comprender la gran variedad de pro-
cesos fisicos, quimicos, geoldgicos y biologicos, sus acoplamientos y su variabilidad espacial
y temporal, y finalmente construir un modelo de sistema de la Tierra que incluya todos
los procesos relevantes [23]. Para lograr este objetivo, es necesario investigar cada uno de
los diferentes procesos y sus interacciones. Sin embargo, es muy dificil estudiar los procesos
ambientales debido a su naturaleza tridimensional, su escala y su falta de homogeneidad [23].

Una de las principales herramientas usadas para el desarrollo de investigaciones relacio-
nadas con el sistema climatico Terrestre son los radioisétopos cosmogénicos [4,5.|15}23-30],
siendo este un factor importante para el entendimiento de procesos temporales y espaciales
a partir de registros naturales. Debido a su importancia, existen diversas formas de medir
los radioisétopos cosmogénicos, las cuales dependen de las principales caracteristicas fisicas
y quimicas del is6topo [15}23].

Para el desarrollo de éste trabajo, se realizara una contextualizacién del radioisotopo
cosmogénico °Be, la forma de medirlo y sus aplicaciones, debido a su importancia en cien-
cias de la Tierra y a que en la actualidad se cuenta con el sistema AMS en el Laboratorio
Nacional de Espectrometria de Masas con Aceleradores (LEMA), para la realizacién de in-
vestigaciones multidisciplinares [7].

1.1. Planteamiento del problema

El estudio de los radioisotopos es de gran importancia para el entendimiento del sistema
climético, por esta razon es necesario emprender en el mejoramiento y desarrollo de técnicas
para su mediciéon. Unos de los radioisétopos mas complejos de medir son los radioisétopos
traza que se encuentran en pequenas concentraciones en la naturaleza y que tienen semi-
vidas largas (Por ejemplo el °Be) [6}/15,23], ya que las técnicas de medicién usuales, que
emplean la actividad o conteo de atomos para su medicién, no logran medirlos adecuadamen-
te. Para la medicién de estos radioisotopos se desarrolld en los anos 70’s la Espectrometria
de Masas con Aceleradores (AMS), técnica empleada especialmente para la datacién con
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radiocarbono [1},3134].

Desde el ano 2013 se instalé en México un sistema AMS para el estudio de radioisétopos
de este tipo (1°Be, 25Al, 2T y actinidos como #8U y 239.240Py) para aplicaciones multi-
disciplinares [7]. En el sistema AMS del LEMA tnicamente se habfan procesado muestras
destinadas al estudio del 4C, estdndares de °Be y 26Al, y blancos como pruebas de calibra-
cion y aceptacion. Teniendo en cuenta estas pruebas realizadas, se tomo la decision de medir
el 19Be, por su importancia tanto en ciencias de la Tierra como en iencias Nucleares.

Los estandared] y blancog?] de '°Be medidos con el AMS del LEMA arrojaron resulta-
dos ideales sugiriendo la posibilidad de medir muestras naturales. Los estandares y blancos
de calibracién son preparaciones sintéticas con valores conocidos y abundantes de °Be, se
hace necesario extraer y medir el radioisétopo en muestras ambientales con concentracio-
nes reales para ser interpretadas, ademas de poder asegurar la medicién de muestras reales
en el LEMA. De acuerdo con ésto, en éste trabajo se quiere responder a la pregunta ;FEs
posible determinar las concentraciones de '“Be a través de una muestra natural (filtros at-
mosféricos) haciendo uso de la técnica AMS del LEMA?. Al responder a esta pregunta, se
tendra la capacidad de realizar mediciones no solo de *C sino también de °Be en muestras
con interés climatico, ambiental o en otras areas de la ciencia. En éste trabajo, unicamen-
te se realiza el procesamiento quimico en filtros atmosféricosﬂ como punto de partida para
el procesamiento y medicién de muestras reales para la obtencién de concentraciones de °Be.

Objetivos

= Obtener radioquimicamente la molécula de BeO, necesaria para la medicién con la
técnica AMS, a partir de la implementacion de un protocolo radioquimico establecido
en la literatura incluyendo las modificaciones necesarias para su correcto funciona-
miento.

» Realizar la caracterizacion y puesta a punto del separador isotdpico (acelerador) del
LEMA para la correcta medicién de las muestras naturales previamente elaboradas.

= Analizar los resultados de las diferentes pruebas de medicion realizadas, para establecer
los procedimientos de preparaciéon, extraccion y medicién de las muestras de filtros
atmosféricos con contenido de °Be haciendo uso de la técnica AMS del LEMA.

Hipoétesis
Es posible determinar concentraciones de “Be a partir del procesamiento de filtros at-

mosféricos como muestra natural, medidos con la técnica AMS. De acuerdo a la literatura,
en los filtros se esperan encontrar concentraciones del orden de 10%4tomos/g de muestra,

'Muestras con contenido conocido de °Be
2Muestras sin contenido de °Be usadas para la calibracién y medicién del fondo.
3El tratamiento de la muestra dependen de la naturaleza de la muestra a la que se le quiere extraer °Be.
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segun la zona de muestreo utilizada.

En las siguientes secciones se expondran los conceptos generales de lo que es un radio-
isétopo cosmogénico, su produccion, abundancia, importancia y forma de medirlos segtin sus
caracteristicas fisicas y quimicas.

1.2. Radioisé6topos cosmogénicos

La radiacion césmica es de gran importancia para entender la naturaleza de los radio-
isétopos cosmogénicos ademas de ser uno de los enlaces entre la Tierra y el cosmos [35].
Aunque es conocida como "radiacién césmica”, consta de particulas muy energéticas que se
originan principalmente en la via lactea [15,23].

Los radioisotopos cosmogénicos son una importante consecuencia de los procesos fisicos
que ocurren en la galaxia, el sol y la atmésfera [23}|35]. Estos son generados por la radiacién
Césmicaﬁ que es acelerada a altas energias en una explosién supernova en la via lactea |15,23].
Esta radiacién césmica (Rayos cosmicos galdcticos, RCG) viaja a velocidades cercanas a la
de la luz hasta la heliésfera del sistema solar. Al pasar a través de la helidsfera los RCG son
filtrados modificando su intensidad, los que logran pasar nuevamente son filtrados por el cam-
po magnético de la Tierra, pasando unicamente los RCG mas energéticos [36]. Cuando los
RCG ingresan a la atmésfera de la Tierra colisionan con el niicleo de algiin d4tomo, generando
RCG secundarios, niicleos mas pequenos y radioisotopos cosmogénicos inestables [15,23,27]ﬂ

Los RCG que ha viajado con éxito a través de la helidsfera y el campo magnético de
la Tierra, alcanzan la parte superior de la atmdsfera 1523}, 37]. El hecho de que hayan
llegado tan lejos significa que su energia era alta (E > 1 GeV). Dependiendo del grado
de actividad solar, la mayoria de las particulas de baja energia no logran acercarse lo sufi-
ciente a la Tierra como para interactuar con la materia, incluso en las regiones polares [4,1§].

Cada radiois6topo se caracteriza por tener un ntumero especifico de protones y neutro-
nes en su nucleo. Para producir un radioisétopo cosmogénico en la atmosfera, es necesario
cambiar el nimero de nucleones en un atomo atmosférico; por ejemplo, "Be, 1°Be y C se
producen casi completamente a partir 4tomos de nitrégeno (MN) y oxigeno (**O atmosféri-
cos [15,23]). Dado que la energia de enlace para los nucleones es grande (> 8 MeV), las
reacciones no pueden ocurrir como resultado de los procesos de colision atmosférica térmica.

Los procesos nucleares iniciados por los rayos cosmicos casi siempre resultan en nucleos
con masas atémicas iguales o menores que las del nicleo atmosférico objetivo. La tnica ex-
cepcion es la captura de neutrones, la cual aumenta la masa objetivo en uno como en el caso
de #Cl(n,g)*Cl. Dado que los principales constituyentes de la atmésfera son el nitrégeno y
el oxigeno (ver Tabla , la mayoria de los radioisétopos cosmogénicos producidos en ésta,

4Protones, a’s, niicleos pesados y electrones.
5Radioisétopos radioactivos producidos por los rayos césmicos
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Tabla 1.1: Porcentaje de abundancia de los gases que componen la atmdésfera terrestre [15).

Gas % por Volumen
Nitrégeno 78.09
Oxigeno 20.95
Argon 0.93
Diéxido de carbono 0.0386
Neén 0.0018
Cripton 0.0001
Xenén 0.000008

tienen masas por debajo de 16u [15,23].

Las particulas primarias provenientes de los RCG interaccionan con los atomos en la
atmosfera superior, produciendo una variedad de particulas secundarias que, producen particu-
las adicionales, etc [6,[114|15]23]. Se desarrolla una cascada hasta que se haya disipado toda
la energia cinética de los RCG primarios (ver Fig. ).

La energia cinética de un nicleo de RCG es mucho mayor que la energia de unién nu-
clednica, y consecuentemente las particulas o primarias y los RCG mas pesados se rompen
en los nucleos que los componen, durante la primera interaccién [23]. Luego contintian sus
caminos de forma independiente, cada uno generando su propia cascada. Esto permite una
importante simplificacién del andlisis del proceso de produccién de los radioisétopos cos-

mogénicos (ver Fig. [1.1)).

Las particulas secundarias, se pueden distinguir entre una componente nucleénica (n,p),
una componente de mesénica (7°, 7%, uF) y una componente electromagnética (e* ) [23].
La componente nuclednica esta compuesta de protones y neutrones de alta energia (etique-
tados como P y N en la Fig. que son el resultado de las interacciones nucleén-nucleén
y nucleones de baja energia (p y n) que se originan de la desintegracién de los nicleos ob-
jetivo golpeados por las particulas de los RCG y los nucleones secundarios [15], la principal
componente de RCG secundarios capaz de producir los radioisétopos cosmogénicos en la

atmosfera, es la componente nuclednica.

Los radioisotopos cosmogénicos no solo se producen en la atmésfera, también se producen
en otros sistemas ambientales tales como en el hielo, las rocas y los meteoritos [30}38,39].
Su porcentaje de producciéon depende del sitio donde se generan y varia dependiendo del
radioisétopo. El sistema ambiental donde se producen los radioisétopos representan una ca-
racteristica importante en las aplicaciones de los radioisétopos cosmogénicos en las ciencias
de la Tierra. Otras de las caracteristicas importantes que deben tenerse en cuenta para el

uso y aplicacion de los radioisétopos cosmogénicos es su actividad, semi-vida y tasa de pro-
duccion [23,27].

La tasa de produccién de los radioisétopos ésta modulada por el campo magnético Te-
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Figura 1.1: Cascada de particulas secundarias producidas por una particula primaria de
RCG incidente en la parte superior de la atmosfera. La cascada consiste en una componente
nucleénica, masénica y electromagnética. [15]

rrestre, la helidsfera, la cantidad de atomos objetivo para la reaccion y la altura de la
atmosfera . Por ejemplo, en la atmodsfera se tiene que los radioisétopos con mayor tasa
de produccién son el *C y el 1°Be, producto de la reaccién entre los RCG secundarios y los
atomos de Oy y Ny (ver Fig. a)). Con respecto al tiempo de semi-vida y la masa se tiene
que los radioisétopos producidos en la atmosfera y que presentan mayor tasa de produccién
tienen un tiempo de vida largo (ver Fig. b)), sumando dos caracteristicas importantes
para las aplicaciones en ciencias de la Tierra @, especialmente aplicaciones geocronologicas
del cuaternario 0.01-2.59 Ma @], incluyendo el 26Al, 32Si, 35Cl, entre otros.

Existe un gran interés en el estudio, la extraccién y la implementacién de los radioisétopos
cosmogénicos en las diferentes dreas de las ciencias [20,/40H42]. Debido a sus caracteristicas
de desintegracion, los radioisétopos cosmogénicos °Be y 26 Al pueden clasificarse como exce-
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Figura 1.2: a) Tasa de produccién de los radioisétopos producidos en la atmésfera de la
Tierra @ y b) Tiempo de semi-vida de los radioisétopos [1]

lentes trazadores temporales al igual que el *C. El 1°Be y 26 Al presentan una semi-vida
de 7.184 0.18 x10° y 1.3874 0.012 x10° afios respectivamente @] El 1°Be presenta una tasa
de produccién alta en comparacion con los otros radioisétopos mencionados anteriormente
(ver Fig. a)) ya que es producido principalmente por la interaccién de los RCG con el
Oy y Ny en la atmosfera. Este permanece aproximadamente por 12 meses en la estratosfera,
de donde pasa a la tropdsfera donde permanece 2 semanas y finalmente se deposita en la
superficie terrestre por medio de la precipitacién o deposicion seca por polvo. Por esta razén,
el Be es un radioisétopo cosmogénico que puede clasificarse como un trazador potencial-
mente 0til y de gran interés para este estudio.

El método de medicién de radioisétopos cosmogénicos depende de una variedad de fac-
tores. Como en la mayoria de los métodos analiticos, el fondo limita la sensibilidad maxima
de deteccion. Existen varios métodos de medicion y deteccién de radioisétopos, tales como
el conteo por desintegracién, MS, AMS (AMS?[) entre otras técnicas 6pticas. Para el conteo
por desintegracién, el fondo es principalmente la radiacién secundaria de rayos césmicos o
radioactividad ambiental, mientras que en la Espectrometria de Masas convencional (MS)ﬂ
es la interferencia de atomos o moléculas isobdricas. Si la semi-vida estd en el orden del
tiempo de observacién, el conteo por desintegracion sigue siendo el método de deteccién mas
sensible. Sin embargo, los esfuerzos para medir la abundancia isotopica extremadamente

6 En el texto se utilizara el acrénimo AMS (Accelerator Mass Spectrometry) ya que es el término usado
para la identificacién de la técnica en la jerga cientifica.
"Mass Spectrometry por sus siglas en inglés.
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baja, por ejemplo del **C por MS convencional, se quedan cortos en aproximadamente un
orden de magnitud.

La Espectrometria de Masas con Aceleradores (AMS) es posiblemente el método mas
sensible para medir radioisétopos de semi-vida corta y larga con abundancias isotépicas tan
bajas como 1071% a 10716 (ver Fig.[1.2[a)) [6]. El término ”larga semi-vida” en geocronologia
representa a los radioisétopos de semi-vida larga que son los que sobreviven a la edad del
sistema solar (*2Th, 233U, ver Fig. b) ). Los radioisétopos de corta semi-vida medidos,
son los que tienen una semi-vida menor a la edad del sistema solar, como los radioisétopos
cosmogénicos anteriormente mencionados (1*C, °Be, 26Al, etc, medidos con AMS). En gene-
ral, los radiois6topos pueden detectarse a través de la radiacion emitida en su desintegracién
o directamente mediante el conteo de dtomos con espectrometria de masas convencional [37].

1.3. Técnicas de deteccién y medicion de radioisétopos

En 1939 por primera vez fue utilizado un acelerador para realizar espectrometria de ma-
sas [1], esto con fines de estudios nucleares. Posteriormente, diversos experimentos fueron
realizados durante los anos 70’s donde se produjo un gran avance. Varios laboratorios de
fisica nuclear se dieron cuenta de que el uso de un sistema de aceleraciéon completo acondi-
cionado a un espectrometro de masas proporcionaba la discriminacion necesaria que hasta
el momento no se habia podido lograr con la técnica MS, por lo que tal avance fue ideal
para la deteccién de C. Los primeros experimentos se realizaron en un ciclotrén y en ace-
leradores téndem [31,/41]. El uso de un acelerador en la técnica MS permitia eliminar los
iones negativos, isobaros y disociar moléculas en el proceso. En los anos siguientes, AMS se
extendi6 rapidamente a otros radioisétopos (por ejemplo, 1°Be, 26A1, 36Cl1, 41 Ca, 121).

Existen hasta ahora aproximadamente 55 radioisétopos que han sido utilizados en expe-
rimentos de AMS. Con algunas excepciones, sus semi-vidas son mas largas que 100 anos, y
comprenden aproximadamente la mitad de los radioisétopos que existen en este intervalo de
tiempo en la naturaleza [6].

La técnica AMS se ha convertido en una técnica tan importante para el estudio de radio-
isétopos, que se han realizado publicaciones de todo tipo alrededor de la misma [31-33}|44].
Casi todas las instalaciones de AMS en el mundo se basan en aceleradores tandem, porque,
por un lado, son ideales para mediciones de "C y, por otro lado, casi todos los elementos
forman iones negativos estables y pueden ser facilmente producidos en fuentes de sputtermgﬁ
de haz de cesio, a excepcién de ciertos dtomos (Be, N, Mg, Ar, Mn, Kr, Zn, Xe, Hg) pero que
han sido producidos a través de moléculas negativas (BeO™). Actualmente, existen instala-
ciones que implementan la técnica AMS en todo el mundo (ver Fig. , aproximadamente
la mitad de éstas instalaciones son consideradas pequenas (voltaje terminal 0.2-1.0 MV), una
cuarta parte son medianas (3 MV) y otra parte grandes (5-10 MV). Ademas, también se usan

8Pulverizacién catdédica [45)
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Figura 1.3: Instalaciones que implementan la técnica AMS en el mundo [6].

aceleradores tdndem de mayor energia (aunque muy pocos) para AMS de entre 14 y 25 MeV.

En México ha sido instalado el Laboratorio Nacional de Espectrometria de Masas con
Aceleradores LEMA en el Instituto de Fisica de la Universidad Nacional Auténoma de
México (IF-UNAM), considerada como una de las pequenias instalaciones en el mundo, es el
primer laboratorio de este tipo en México y el segundo en Latinoamérica [§], y se especializa
en la datacién por radio-carbono, aunque recientemente explora la posibilidad de medir las
concentraciones de otros radioisotopos.

Comunmente la deteccion y medicion de radioisotopos, o el estudio de los mismos se rea-
liza mediante técnicas como: AMS, MS y el conteo por desintegracion. Para realizar medidas
con cada una de estas técnicas, es necesario tener en cuenta las propiedades fisicas y quimi-
cas del radioisétopo a estudiar. A continuacién se enmarcan las principales caracteristicas
de cada una de las técnicas usadas comunmente, incluyendo AMS.

1.3.1. Técnica de conteo por desintegracion

La técnica de conteo por desintegracion se usa para determinar la actividad o las con-
centracion de is6topos radiactivos [15,|46]. El conteo por desintegraciéon mide la cantidad de
desintegraciones que ocurren en un periodo de tiempo determinado. Luego, con el conoci-
miento de la tasa de desintegracion, se puede calcular la abundancia del isétopo radiactivo.
Los métodos incluyen conteo proporcional a gas (CPG), conteo de centelleo liquido (CCL)
entre otros.

= Los sistemas CPG se utilizan para determinar las tasas de emision de radioisétopos
por emisiones « o emisiones 3. CPG usa gas (10 % de metano y 90 % de argén) para
detectar la radiacién cuando entra a la camara de conteo. El gas se ioniza y el voltaje
aplicado a la camara hace que se ionice en cascada, lo que da como resultado un pulso
de corriente que se puede detectar. CPG se utiliza para radioisétopos gaseosos tales
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como C, 3¥Ar y ®Kr, aunque la datacién por 4C ahora se realiza en gran parte por
AMS [46].

» El conteo de centelleo liquido (CCL) también se puede usar para detectar emisiones «
vy B, v es mas efectivo que los sistemas de conteo proporcional de gas en la deteccion
de particulas 3, que tienen una capacidad de penetracién limitada. Los contadores de
centelleo también permiten el conteo de alta velocidad de rayos X y rayos 7 [46].

1.3.2. Espectrometria de masas convencional

La técnica MS consiste bdsicamente en discriminar particulas cargadas segin su masa,
utilizando el radio de giro de la curva que describen en presencia de un campo magnéti-
co |16,47].

Una particula de carga ¢ que se mueve con velocidad ¢ en presencia de un campo B
magnético experimenta una fuerza conocida como fuerza de Lorentz:

F=qixB (1.1)

Por ser esta fuerza perpendicular a la velocidad, actiia como fuerza centripeta del movi-
miento circular de radio p, siendo:
m

F:?ﬁ (1.2)

Considerando en (|1.1)) que la velocidad es perpendicular al campo magnético e igualando

con (|1.2)) se obtiene (|1.3)):

mv = qBp (1.3)

Donde mv = p, es la magnitud de la cantidad de movimiento. Expresando la Ec. ([1.3)
en términos de la energia cinética se obtiene ([1.4)):

qBp = Vv2mE (1.4)

La sensibilidad de esta técnica, gracias a la alta resolucion alcanzada por los equipos co-
merciales ICP-MS (Inductively coupled plasma Mass Spectrometry) es de aproximadamente
10'% e incluso algo menor para algunos elementos. La imposibilidad de alcanzar mejores
sensibilidades se debe principalmente a los interferentes isébaros [47].

En la misma fuente donde se origina el haz de iones puede generarse la produccion de
isoébaros, ademas pueden producirse uniones moleculares con la misma masa y carga eléctrica
que las del i6n de interés. Un ejemplo de esto, es la unién BeH que tiene la misma masa que
el 1°Be que se busca identificar, las pequefias o nulas diferencias en las masas no permiten la
identificacién del ion de interés. También se presentan interferencias isobaricas, ademas de
las uniones moleculares, es el caso del °B para la medicién de °Be, pueden tener la misma
masa y carga aproximada [1,/10,31,34, 40,44, 48]. En este caso, no podran diferenciarse
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FUENTE

| Haz de iones

IMAN

Atomo liviano -
.. Atomo pesado

Detector ] FARADAY
de iones CAP

Figura 1.4: Esquema del funcionamiento de un espectrémetro de masas convencional (mo-

dificado de [16]).

de sus isobaros con la misma energia utilizando selectores magnéticos o eléctricos. Dado
que la abundancia natural de los isétopos estables es generalmente muy superior a la de
los radiois6topos inestables de interés, su interferencia limita fuertemente la sensibilidad
del método MS, aun realizando previamente una supresion quimica de estos isébaros en la
muestra a medir.

1.3.3. Espectrometria de masas incluyendo aceleradores

Combinar la técnica MS con una etapa de aceleracién de las particulas a analizar, confi-
riéndoles mayor energia, proporciona dos grandes ventajas, estas son [1},10,31-34,40L/41} 44}
48,49):

= Permite suprimir completamente las posibles interferencias moleculares haciendo que
las particulas atraviesen una ldmina ultra delgada o una celda de gas a baja presion
(stripper). Asi, producto de las interacciones con las cargas eléctricas de este medio
material, las particulas aceleradas pierden los electrones de ligadura de las moléculas
y se separan en sus atomos constituyentes.

= Aporta a las particulas la energia necesaria para aplicar sistemas de deteccion propios
de la fisica nuclear que permiten discriminar particulas por su nimero masico A y
atomico Z, diferenciando los isétopos de interés de los isébaros.

La técnica de conteo por desintegracion no puede ofrecer informacion con alta presion de
los is6topos de larga semi-vida, ya que las actividades especificas resultan ser extremadamen-
te bajas [11,46,/47] Es en este escenario donde la técnica de AMS se vuelve imprescindible, ya
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Acelerador Deflector
electrostatico

Selector de masas

Analizador de masas alta energia

baja energia

Proceso de stripping
y aceleracién de las particulas

Sistema de deteccién

Fuente de
iones

| Zona de baja energia | | Zona de aceleracién || Zona de alta energia

Figura 1.5: Esquema general de un espectrometro de masas con aceleradores tomado y
modificado de [16].

que es capaz de identificar y contar los dtomos en forma individual utilizando los elementos
épticos del acelerador sin necesidad de esperar a que decaigan [1,/11,[16,47].

AMS se presenta entonces como la técnica mas sensible que existe para medir relaciones
isotépicas de hasta 10715 e incluso menores en algunos casos [1]. Una gran ventaja de esta
técnica es que con microgramos del elemento a analizar es suficiente para una mediciéon con
baja incertidumbre, lo que usualmente redunda en la necesidad de tan solo miligramos o
gramos de la muestra original [16].

Aunque cada sistema de AMS tendra diferencias concretas respecto a los demas, ciertos
aspectos son comunes a todos ellos, por lo que, en lo que sigue, se hace una descripcién de
los diversos elementos comunes que los componen. Se divide el sistema en tres partes funda-
mentales: zona de baja energia, acelerador y zona de alta energia [11,/16,(17,50] (ver Fig.|1.5]).

Zona de baja energia

En ella nos encontramos dos elementos principales: la fuente de iones, en la que se pro-
ducen los iones del haz, y el inyector, que esta formado por un conjunto de elementos que
sirven tanto para realizar la primera seleccion en masa como para llevar el haz hasta el
acelerador [17].

Fuente de iones: Un acelerador tandem requiere de la inyeccion de iones negativos.
Estos iones pueden estar compuestos por un atomo o una unién molecular con un electron
adicional. Para esto, el mecanismo més utilizado en aceleradores dedicados a AMS es el de
sputtering producido por cationes de Cs™. Para ello, en un horno en vacio se calienta Cs el

11
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cual en estado gaseoso entra en contacto con la superficie del filamento caliente (ionizador),
dénde los atomos de Cs pierden un electrén (ver Fig [1.6]). Los cationes Cs™ producidos son
acelerados hacia el catodo por una diferencia de potencial V. (~6 kV).

electrodo de extraccion

ionizador esferico
muestra

\

_________ ‘.;_
|
.‘ 5cm = ] H lcs

Figura 1.6: Fuente de iones de tipo sputtering tomado de

De este modo el material de la muestra que esta contenido en el catodo es bombardea-
do por iones de Cs™. Como consecuencia de este bombardeo un gran nimero de dtomos y
moléculas son expulsados del catodo con un electrén en exceso. Los iones negativos extraidos
de la muestra son acelerados y dirigidos hacia el ionizador, atraidos por el potencial V (~28
kV respecto del ionizador) de la lente electrostética de extraccién (ver Fig. . Los iones
negativos salen con una energfa inicial de E; = e(V, + V'), son dirigidos hacia la primera
etapa de seleccién magnética, realizada por el imén inyector del acelerador [11}[16,/17,/50].

Inyector: Este incluye todos los elementos situados entre la fuente y el acelerador. Posee
dos funciones: realizar un transporte eficiente del haz y llevar a cabo una primera seleccién
de los iones de interés. El primer andlisis se realiza mediante un deflector magnético que
selecciona aquellos iones que tengan exactamente el mismo momento que el isétopo deseado,
es decir, aquellos que cumplen la condicién i—? = cte, donde M es la masa del is6topo
elegido. Teniendo en cuenta que en el proceso de sputtering todos los iones del haz se emiten
en el mismo estado de carga (¢ = —1) y son extraidos de la fuente de iones con el mismo
potencial electrostatico (V pyente) y, por tanto, con la misma energia, cabria pensar que tan
sOlo con este deflector magnético se podria realizar sin ambigiiedad una primera seleccién de
iones, tanto atémicos como moleculares, con la masa problema M. Sin embargo, este primer
filtro no es del todo eficaz debido a que en el proceso de sputtering se producen una serie de

fenémenos que introducen cierta dispersién en los componentes del haz, de forma que iones

con masa distinta podrian superarlo [11[16,[17,/50].

12
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Acelerador

En su interior se produce la aceleracién de los iones del haz que han superado los filtros
cinematicos de la zona de baja energia y el proceso de stripping, gracias al cual se eliminan
las moléculas.

stripping Entrada de gas
Tubo de aceleracion Tubo de aceleracion

i

Electrodo RF

~

Mddulos
rectificadores

| Qogo |

AA A A LA LA LA LA LA LA L AL LA AL LY

FF T AT TTFTTFTTFTITTT

Oscilador a

Figura 1.7: Acelerador de particulas usado en separadores isotopicos pequenos, modelo HV

7).

Los aceleradores de tipo Tandem son los que més se usan en AMS (ver Fig. . Perte-
necen a la familia de los aceleradores electrostaticos, en los que las particulas son aceleradas
gracias a un campo eléctrico estatico. En la zona del terminal es donde tiene lugar el pro-
ceso de stripping, por el cual los iones negativos inyectados pierden parte de sus electrones
sufriendo un cambio de carga y siendo, de esta forma, acelerados en una segunda fase.

Una vez que los iones que han superado el primer filtro cinemético entran en el terminal,
sufren el proceso de stripping. Al interaccionar con un material que puede ser tanto solido
como gaseoso, se producen reacciones de intercambio de carga por las que los iones pierden
electrones, haciendo que pasen de estar en forma aniénica (¢ = —1), a estar en forma
cationica con carga +¢q. Como consecuencia de este cambio de polaridad el haz final es
repelido por el voltaje positivo del terminal y acelerado hacia la salida de la segunda seccién
del tubo. A la salida de esta seccion la energia que llevan los iones con carga +¢ viene dada
por:
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E(GV) = (1 + Q)VTerminal + Vfuente (15)

Fundamental es el papel que juega el stripper en el proceso de eliminacién del fondo
molecular. Las moléculas, al perder parte de sus electrones como consecuencia de los choques
que sufren con el gas de stripping, se fragmentan debido a la escasa estabilidad de la nueva
configuracion. Estos fragmentos seran facilmente eliminados por los filtros cinematicos o por
los sistemas de deteccion existentes en la zona de alta energia.

Zona de alta energia

En ésta zona se realiza una seleccion final de masas, mediante deflectores magnéticos,
eléctricos y detectores de particulas.

Analizador de alta energia: Consiste en seleccionar los nticleos de interés tras el ace-
lerador seguin sus propiedades cinematicas, usando para ello campos eléctricos y magnéticos,
al igual que en la zona de baja energia.

Este andlisis se hace necesario porque, como comentamos anteriormente, aunque el inyec-
tor sirve de filtro, no es suficiente para eliminar interferentes que pueden aparecer después
de la aceleracién. A la salida del acelerador y tras el proceso de stripping esperamos tener
un haz compuesto por, ademas del nicleo de interés, iones del mismo en distintos estado de
carga, is6baros (indistinguibles debido a que tienen las mismas caracteristicas cinemadticas)
y fragmentos de moléculas que llegaron al acelerador por tener la misma masa del nicleo de
interés y que se han roto en el stripper (ver Fig. . Estos fragmentos poseen una energia
dada por la expresién [11}16}17,50]:

E(eV) = (% + Q> V;ferminal + Vfuente (16)

donde m, es la masa del fragmento en estado de carga q y M, es la masa de la molécula
inicial, que es igual a la del nticleo de interés.

Aligual que en la zona de baja energia, el anélisis fundamental en esta zona consiste en la
seleccion de la masa del niicleo problema, para lo que se dispone de un deflector magnético a
la salida del acelerador. Sin embargo, para evitar posibles interferentes en i—QM procedentes de
fragmentos moleculares, se realiza un doble andlisis, esto poniendo un deflector electrostatico
justo después del magnético, de forma que se realiza un anélisis en %. Con esto se minimizan

las posibilidades de interferentes en % que conllevarian a algun tipo de fondo en la zona de
deteccioén.

Como resultado de este analisis desaparece gran parte del fondo, exceptuando los is6baros
del nicleo de interés, indistinguibles por tener las mismas caracteristicas cinematicas que
éste, y algunos otros tipos de interferentes, como pueden ser:

» Fragmentos moleculares con las mismas caracteristicas cineméticas que el nicleo de
interés.
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Figura 1.8: Representacion general del sistema analizador de alta energia.

= Fragmentos moleculares que simulan la misma trayectoria que el ion problema.

= Procesos de intercambio de carga.

Sistema de deteccion: El ultimo paso en el proceso de medida de AMS es la deteccién
de las particulas de interés, lo que conlleva a su discriminacién de cualquier tipo de interfe-
rentes que hubieran podido superar todos los filtros anteriores. Para ésto, se dispone al final
del sistema de una serie de elementos capaces de medir distintas propiedades fisicas de las
particulas, como pueden ser la velocidad, la energia total o el poder de frenado. Mediante
estos sistemas, se pueden eliminar o separar lo interferentes que no se han podido tratar.
Los detectores mas usados en AMS son los de ionizacion gaseosa, los de estado sélido, los
de tiempo de vuelo y las copas de Faraday (tipicamente llamada por su nombre en inglés
"Faraday Cup”, también referida en esta tesis como FC). Estas tltimas se usan para la
medida y cuantificacién de la corriente de los isdtopos estables.

Las cdmaras de ionizacién con dnodo segmentado (Tipo de detector usado en este caso)
son detectores gaseosos donde pueden medirse tanto la energia total como la pérdida parcial
de energia de las particulas al interactuar con la materia. De este modo es posible identifi-
carlas segin su ntimero atémico Z.

Estos detectores consisten basicamente de un volumen con gas en el que se genera un

campo eléctrico, tipicamente a partir de dos placas paralelas sometidas a una diferencia de
potencial. Cuando una particula con energia suficiente ingresa en este volumen, ioniza las
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moléculas del gas creando un par cation-electrén que, en presencia de un campo eléctrico, son
acelerados hasta el catodo y danodo respectivamente. La coleccion de los electrones generados
constituye una senal (mds rapida que la de los iones pesados) cuya altura es proporcional
a la energia de las particulas que ionizaron el gas. De este modo es posible determinar la
energia que las particulas cargadas transfirieron al gas [11,/16}/17,50].

Interferentes del 'Be en las medidas con AMS

Otras posibles interferencias son las que provocan isétopos estables que superan la selec-
ciéon en masa del iman inyector. En el caso de isétopos de menor masa que el de interés, esto
ocurre debido a iones moleculares cuya masa iguala a la del i6n de interés [11},[16,|17,50].

En el caso de isétopos con masas mayores, su paso por el imén inyector puede deberse
a caidas transitorias de las tensiones de la fuente de iones o a la dispersion en energia de
los haces que produce. En ambos casos estos isotopos ingresan al acelerador con mayor fre-
cuencia que el isétopo de interés. Ya en el sector de alta energia del acelerador pueden sufrir
una colisién con una molécula del gas residual. En esta colisién puede perder mas electrones,
aumentando su estado de carga. Dependiendo de la posicién en que ocurre este intercambio
y del nuevo estado de carga adquirido, puede resultar con la rigidez magnética necesaria
para ser aceptado por el imén analizador [11}16,17,50].

1.3.4. Importancia de la quimica en AMS

La preparacion de las muestras a medir con la técnica AMS es una parte fundamental
del proceso de medicién y puede significar el éxito o fracaso del mismo. Los cdtodos que se
colocan en la fuente de iones del acelerador cuentan con unos pocos miligramos del material
a medir. Para producirlo es necesaria la extraccién del elemento de interés de la muestra
mediante un procedimiento radioquimico destructivo. Al hacerlo se debe tener cuidado en
no contaminar la muestra en modo alguno con el radioisétopo que se pretende determinar,
tarea dificil cuando se trata de relaciones isotépicas generalmente menores a 1072, debido a
que existen fuentes contaminantes de Be constantemente en el ambiente [11}|16].

En muchos casos, la extraccion radioquimica del elemento de interés presente en la mues-
tra no es posible de forma eficiente sin el agregado de cantidades bien conocidas de material
portador (comtinmente llamado por su nombre en inglés ”carrier”), siendo éste un material
con los isétopos estables del radioisétopo que se quiere extraer, a saber Be. Ya que cumple el
papel de normalizar la pérdida de material durante el proceso radioquimico, es decir, ya que
algunos procedimientos no estan completamente establecidos se puede perder més o menos
muestra durante el proceso de extraccion, por lo que el agregar portador garantiza que la
concentracién encontrada del isétopo de interés (1°Be) es la correcta.

La preparacion quimica de la muestra tiene un segundo rol no menos importante, que es
la supresion del elemento que luego interferird en las mediciones con el acelerador, en este

16



1.3. TECNICAS DE DETECCION Y MEDICION DE RADIOISOTOPOS

caso el 1B, el isébaro estable del 1°Be. Si bien la supresién quimica no es suficiente para evi-
tar que el is6baro aparezca durante la mediciéon en grandes cantidades en comparacién con
el radioisotopo de interés, si resulta de fundamental importancia disminuir su concentracién
significativamente para posibilitar que los métodos de deteccién propios de la fisica nuclear
sean capaces de identificar la particula de interés [11,|16450].
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Capitulo 2

Radiois6topos cosmogénicos:
Importancia del 1'Be

El °Be es un isétopo cosmogénico, llamado asi porque su produccién ocurre como re-
sultado de la interaccién de los rayos cosmicos secundarios que entran a la Tierra con el
Ny (78.09 %) y el Oy (20.95 %) presentes en la atmésfera [15,23}|38]. El °Be tiene una semi-
vida de aproximadamente 1.38 Ma [6] y se desintegra por emisién 8~ (es decir, emisién de
electrones).

Los rayos césmicos también se conocen como, rayos césmicos galdcticos (RCG). El 19Be
tiene varias caracteristicas que hacen que este isotopo sea un objetivo interesante y 1til para
estudios destinados a comprender las causas y el momento del cambio climatico. Una vez
producido, el 1°Be se adhiere a los aerosoles y posteriormente se deposita en la superficie de
la Tierra. En consecuencia, puede ser muestreado y medido en varios tipos de reservorios,
tales como el aire, la lluvia, el hielo y sedimentos, y la informacion de estas mediciones puede
usarse para obtener conocimiento de las condiciones ambientales y climaticas del pasado y
su tasa de produccién actual.

Los RCG fueron descubiertos en 1912 por el fisico austriaco Victor Hess [35]. Las particu-
las de rayos cosmicos consisten en aproximadamente un 87 % de protones, un 12 % de particu-
las o y un 1% de particulas méas pesadas. Las particulas se despojan de electrones a medida
que viajan a través del medio interestelar, y debido a su estado de carga se ven afectadas por
los campos magnéticos. Mientras que la mayoria de las energias de los RCG se encuentran
en el rango ~ 0,1 — 10 GeV, ocasionalmente se producen RCG del orden de 10* GeV fuera
de la galaxia. El rango de energia més eficiente para la produccién atmosférica de 1°Be es de
0.8-5 GeV [26]. Para aplicaciones del °Be, generalmente se supone que la intensidad de los
RCG ha sido constante durante varios millones de anos. Si la intensidad ha variado con el
tiempo, podria tener implicaciones para las interpretaciones de las condiciones de produccién
del 'Be.

Ademas de RCG también hay Rayos Cdsmicos Solares (RCS), los cuales se encuentran

en rango de energias del orden de ~ 1 — 100 MeV y el 98 % de estos consiste de protones.
Los RCS son expulsados del Sol durante eventos discretos que duran unos pocos dias, estas
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Heliosfera

Figura 2.1: Filtraciéon de RCG por la heliésfera y el campo magnético terrestre (Adaptado

de [18]).

particulas permanecen en el campo magnético y la atmésfera de la Tierra durante varias
horas. Estos eventos suelen ocurrir durante una alta intensidad de manchas solares, aunque
también pueden surgir durante un tiempo de menor actividad solar. Los RCS se detienen
casi por completo por el campo magnético de la Tierra y, en promedio, contribuyen solo un
insignificante < 1% a la produccion de isGtopos cosmogénicos .

La interaccién entre los rayos cosmicos y la atmoésfera de la Tierra causa una cascada de

particulas secundarias, que a su vez interactian con las moléculas de gas en la estratésfera
v la tropésfera para producir 1°Be de acuerdo a [15}23]:

YN +n, (p) =" Be +3p, (4p) + 2n, (1n)

160 +n, (p) =1 Be + 4p, (5p) + 3n, (2n) (2.1)

El Sol expulsa continuamente viento solar al espacio, lo que influye en una distancia
de aproximadamente 150 UA, una regién llamada heligsfera (ver Fig. 1UA, o unidad
astronémica , ,, es la distancia promedio entre la Tierra y el Sol. Las particulas
de rayos cosmicos ingresan continuamente a la heliésfera desde fuera del sistema solar. La
fuerza del viento solar y, por lo tanto, la cantidad de particulas de rayos césmicos que entran
en la heliésfera y en la atmosfera de la Tierra, varia con la actividad solar. La modulacién
solar es méas fuerte para las particulas de energia mas baja, afectando mas a las particulas
de protones con energias < 10 GeV . El nivel de energia de los rayos césmicos que se
encuentran en la atmosfera de la Tierra comtinmente es < 1 GeV, y se modulan en un orden
de magnitud sobre el ciclo solar. Los rayos césmicos que si penetran en la heliésfera se ven
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mas afectados por el campo magnético de la Tierra, que modula los rayos césmicos por
deflexion (ver Fig. [2.1]).

Figura 2.2: Produccién del °Be, deposicién seca y himeda y reservorios de conservacién

(Adaptado de [18]).

La tasa de produccién de “Be se ve afectada por la combinacién de la actividad solar
y la geomagnética. La modulacién de los rayos césmicos por el campo magnético terrestre
depende no sélo de la energia de la particula y la carga eléctrica, sino también del angulo
de incidencia. Como consecuencia de la orientacién del campo magnético terrestre, se for-
man més isétopos cosmogénicos de °Be, en latitudes geomagnéticas altas, donde los rayos
cosmicos pueden ingresar a la atmosfera con mayor facilidad. La produccién troposférica
es hasta tres veces mayor en los polos que en el Ecuador, y en la estratdosfera el aumento
correspondiente con la latitud es de 4 a 5 veces .

La naturaleza dipolar del campo geomagnético también da como resultado una modula-
cién solar mas fuerte en altas latitudes, es decir, las diferencias en las tasas de produccién
de °Be entre los minimos solares y los méximos son mayores en los polos que en el Ecua-
dor. Mientras que la produccién global de “Be varia alrededor del 10% en un ciclo solar
de 11 anos, la variacién es de més del 20 % en latitudes polares. En , utilizaron
la distribucién de rayos cosmicos y protones solares para calcular las tasas de produccién
atmosférica de °Be en diferentes latitudes y en se realiza una revision de todos los
trabajos tedérico-experimentales relacionados con este tema.
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2.1. EL BE EN FILTROS ATMOSFERICOS

2.1. El YBe en filtros atmosféricos

La produccién de °Be también varfa segtin la altitud, primero aumenta a medida que
la cascada de particulas secundarias producidas por los RCG se propaga a través de la
atmosfera y luego disminuye, hasta finalmente alcanzar la superficie terrestre. Diferentes
estimaciones indican que el 50 — 70 % del °Be se produce en la estratdsfera ,,
el resto en la troposfera (ver Fig. . Los célculos semi-empiricos y los modelos existentes
sobre las tasas de produccién global han arrojado estimaciones que oscilan entre 0.011 y

0.060 atomos cm s~ 1.

Production of '°Be [atoms/kg/s]

10 0.2
20 0.1
= 30 0.05
E 50 0.03
o 0.02
3 100 0.01
E 200 0.005
300 0.001
500 0.0005
1000 . | , ) 0
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Figura 2.3: Resultado del modelo de produccién del °Be, dependiente de la latitud y la
altitud. La linea sélida divide la tropésfera de la estratésfera y el Ecuador. [19)

Poco después de la produccién, el 1°Be se adhiere a aerosoles y, por lo tanto, pueden caer
facilmente a la superficie de la Tierra por deposicién himeda (relacionada con la precipita-
cién) o seca (relacionada con la mezcla turbulenta, ver Fig. . De esta manera, el 1°Be
difiere del *C y 35Cl ya que estos forman moléculas gaseosas y por lo tanto se comportan de
manera diferente en la atmoésfera. Los tiempos de residencia de los aerosoles son de 1 a 2 anos
en la estratésfera y algunas semanas en la tropdsfera, y lo mismo sucede para el °Be unido
a estas particulas [38,[511[59]. El tiempo de residencia en la estratésfera es lo suficientemente
largo como para permitir una mezcla bastante profunda, y lo suficientemente corto como
para hacer que la atenuacion por el retraso del depdsito sea insignificante.

Las masas de aire se mueven entre la tropdsfera y la estratosfera durante la mezcla
tropésfera-estratdsfera (MTE) [211/56}60]. La tropopausa que se pliega en la regién entre dos
celdas de circulacién troposférica a gran escala, permite que el aire estratosférico ingrese a
la tropésfera e introduce mayores cantidades de '°Be estratosférico en latitudes especificas.
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2.1. EL 'BE EN FILTROS ATMOSFERICOS

Aunque el °Be se considera bien mezclado dentro de la masa de aire estratosférica, la fre-
cuencia y distribucién de MTE puede afectar la abundancia regional de 1°Be en la tropésfera,
por lo que las concentraciones pueden variar también con el clima (ver Fig. . Los princi-
pales cambios en el tiempo local pueden dar como resultado altitudes y espesores variables
de la tropopausa y, por lo tanto, afectar los procesos de intercambio de masa de aire, lo que
a su vez provocaria cambios locales en la deposicién de “Be que no estan relacionados con
los cambios en la tasa de produccién.

Be-10 total deposition flux [atoms/m?/s] Total precipitation [mm/day]

L e |

- b

-135 90 45 0 45 90 135

Figura 2.4: Flujo de deposicién de 1°Be (dtomos/m?/s), modelado con el modelo de circula-
cién general ECHAMS-HAM, (1986-1990) (a la izquierda) y tasa de precipitacion (mm/dia)
para el mismo periodo (a la derecha) [19)]

Las celdas de circulacion de masa de aire a gran escala también infieren mayores tasas
de precipitacion en ciertas latitudes y regiones, y esto a su vez afecta la tasa de absorcién
de la atmosfera. En modelaron la deposicién global himeda y seca de °Be empleando
modelos de circulacion global y clima.

Las variaciones de produccién del isétopo cosmogénico *C son similares a las del 1°Be,
aunque la deposicién y el comportamiento posterior a la deposicién son diferentes. La dife-
rencia principal esté en la absorcién de *C en los ciclos geolégicos y biolégicos, lo que afecta
la abundancia atmosférica de *C. Las diferencias pasadas entre '°Be y *C pueden por lo
tanto usarse para identificar cambios en el ciclo de *C. El cambio en la formacién de aguas
profundas ocednicas alrededor del final de la tltima glaciacién se detectd a partir de esta
diferencia.

El '°Be puede estudiarse a partir de muestras de filtros atmosféricos debido a que la fuen-
te primaria de produccion es la atmésfera ,. A partir de estas muestras pude
realizarse conteos de tasas de deposicién del “Be, calibraciones en medidas de reconstruc-
ciones temporales o realizar investigaciones sobre las influencias climaticas anteriormente
mencionadas en la tasas de deposicién. Muchos de los trabajos relacionados con el °Be, lo
han utilizado como trazador temporal, realizando reconstrucciones a partir de ntucleos de
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2.1. EL 'BE EN FILTROS ATMOSFERICOS

hielo, de lagos o sedimento marino. Sin embargo, en este trabajo se plantea obtener concen-
traciones de 1°Be a partir de filtros atmosféricos, para la caracterizacién y puesta a punto
del separador isotépico del sistema AMS antes mencionado.
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Capitulo 3

Técnica de extraccion radioquimica

3.1. Descripcién de muestras

Los filtros utilizados para la caracterizacion fueron tomados de las campanas de muestreo
del 2012 en una regién cercana a Cuernavacaﬂ (Latitud: 18°55°07”N, Longitud: 99°14’03”0O y
Altitud: 1510 msnm), en Ciudad Universitaria CU-UNAM (Latitud: 19°19’44” N, Longitud:
99°11°14”70O y Altitud: 2270 msnm) y en el Instituto Mexicano del Petréleo (IMP, Latitud:
19°29’22” N, Longitud: 99°08'43”O y Altitud: 2270 msnm), realizadas con fines especificos
para el estudio de 'C en la atmdésfera (ver Tab. [3.1]y Fig.[3.1][9]). La informacién en detalle
de estas campanas de medida puede consultarse en las referencias ﬂ§|,

Figura 3.1: Sitios de recoleccién de las muestras utilizadas para la caracterizacion del sistema
AMS.

'Es sabido que no se puede considerar a la ciudad de Cuernavaca como una zona rural, en esta tesis se
usa la palabra ” Cuernavaca” y el acrénimo ” CRN” o ’C’ haciendo referencia a una zona rural de poco tréafico
cercana a dicha ciudad.
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3.1. DESCRIPCION DE MUESTRAS

Sitio de muestreo ID Fecha | Caracteristicas del sitio
CUL | 22/11/12
CU2 | 24/11/12 Zona residencial
CU3 | 26/11/12 trafico medio
CU4 | 28/11/12 y presencia de
CU5 | 30/11/12 reserva ecoldgica.
CUT | 5/12/12
C3 | 28/11/12
C4 | 30/11/12

Ciudad Universitaria (CU)

C5 | 2/12/12

C6 | 4/12/12 Zona rural
Cuernavaca (CRN-C) Cr | 6/12/12 con poco trafico.

C3 | 9/12/12

C9 | 11/12/12
C10 | 13/12/12
TOL | 21/11/12
T02 | 23/11/12

T03 | 25/11/12 Zona urbana e
Instituto Mexicano del Petréleo (IMP) | T04 | 27/11/12 industrial con
TO5 | 29/11/12 alto trafico.

TO6 | 1/12/12
TO7 | 3/12/12

Tabla 3.1: Caracteristicas de muestreo para los filtros usados en la preparacion de muestras.
Lugares de muestreo: Ciudad Universitaria CU-0**, Cuernavaca C**, Instituto Mexicano
del Petréleo TO** para el ano 2012 con tamano de particula PM10.

En la Tabla se muestran las caracteristicas principales de los filtros utilizados en
toda las etapas de medicion para la caracterizacién del sistema AMS del LEMA. Las masas
inicial y final del filtro, permiten obtener la cantidad de particulas muestreadas, dato que
finalmente va a ser utilizado para determinar las concentraciones de “Be segin la cantidad
de muestra utilizada para el procedimiento de extraccién (ver Cap. @ Este procesamiento
fue realizado con el fin de establecer la medida para ser aplicada en trabajos futuros sobre
el analisis del °Be en cada uno de los reservorios de interés, especialmente en las particulas
atmosféricas.

Para realizar la caracterizacion, se desarrollaron cuatro etapas de preparacion de muestras
y medicion, con variaciones en la preparacion radioquimica y tomando diferentes muestras
de las presentadas en la Tabla [3.1, que permitieron establecer el método de extraccién y
mejorar la calibracién del separador isotépico para la medicién. En el presente capitulo se
presentaran con mayor detalle las muestras utilizadas en cada una de las cuatro etapas de
medicion realizadas.
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3.1. DESCRIPCION DE MUESTRAS
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Figura 3.2: Diagrama de flujo establecido para la separacién y purificacién de 1°Be y 26Al
en filtros atmosféricos
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3.2. PREPARACION DE FILTROS

3.2. Preparacién de filtros

La técnica de extraccién radioquimica utilizada para la obtencién de °Be a partir de
filtros atmosféricos fue tomada del procedimiento establecido en la Fig. [11]. En este
trabajo se realiza una adaptacion de los métodos establecidos por M. Auer et. al (2008) [60]
y T. Yamagata et. al (2010) [21], en donde el procedimiento consistié bdsicamente en la
lixiviaciéon del filtro. Debido a que las muestras usadas para el procedimiento de extrac-
cién descrito en [60] fueron tomadas de la Antdrtida y de zonas de alta montana, donde la
cantidad de contaminantes orgdnicos y de hierro es menor, S.P. Dominguez [11] no utiliz6
exactamente el mismo procedimiento de extraccién establecido en [60] ya que las muestras
tomadas en el trabajo de S.P. Dominguez [11] eran provenientes de zona urbana de latitud
media y sobre el nivel del mar y por ende presentaban una cantidad significativa de Fe y
de materia orgdnica que no podia ser eliminada por medio del método de descrito en [60].
Para esto, S.P. Dominguez [11] modific el procedimiento de lixiviacién pre-establecido y
anadio la calcinacién a 600° C para evitar el filtrado y se adicioné una resina cromatografica
anionica para eliminar Fe y Mn de la muestra.

Al implementar la técnica ya establecida en la Fig. en el tratamiento de las muestras
de la Tabla se realizaron modificaciones fundamentales, debido a que el tipo de filtro de
las muestras recolectadas (ver Tabla era de cuarzo y no de polipropileno como el corres-
pondiente al trabajo de S.P. Dominguez. En la primera etapa de medicién (abril de 2017),
se implemento el método establecido en la Fig. sin embargo no se pudo establecer la me-
dicién de las muestras con el sistema AMS y no fue posible comprobar el funcionamiento del
método de extraccion de la Fig. En una prueba de medicién realizada posteriormente, se
logré realizar la sintonizacion. Sin embargo, los resultados mostraron una presencia notable
de interferencia en la medida y no se encontraron cuentas de dtomos de '“Be.

En la segunda etapa de medicién se implementaron modificaciones en el procedimiento
radioquimico y se midieron las muestras con la técnica AMS. Como resultado, se encontra-
ron cuentas de dtomos de °Be aunque existia una presencia apreciable de interferencia, por
lo que se dedujo que atin no se habia eliminado por completo la materia organica o proba-
blemente se tenfa una fuente contaminante en algin paso del procedimiento radioquimico.
Se sabe que las zonas muestreadas en la Ciudad de México presentan grandes cantidades
de materia orgdnica [64}65], caracteristicas similares a las muestras tomadas en Cuernava-
ca [63], por lo que es muy probable que el método radioquimico utilizado no eliminara tal
material presente en los filtros. Por esta razon, se realizé la modificacion en el proceso de
lixiviacién del tratamiento radioquimico adaptado (ver Fig. [11].

El procedimiento radioquimico establecido en la Fig. contempla la posibilidad de
realizar la extraccién del 26Al. No obstante, este trabajo presenta el procedimiento especifi-
camente para la obtencién del 1°Be. Es importante destacar que el '°Be tiene mayor tasa
de produccién que el 2°Al por lo que es més factible encontrarlo en alicuotas tan pequeias
como las que se consideran en este trabajo.

A continuacion se discute la técnica de extraccion radioquimica establecida en las tltimas
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3.2. PREPARACION DE FILTROS

dos etapas de medicion. Basicamente, la técnica se dividié en tres procedimientos principales,
estos son: La preparaciéon de la muestra para ser procesada, la purificacion y separaciéon del
Be, y la obtencién de la molécula BeO necesaria para producir los iones negativos de BeO™
en la fuente de iones y poder medir los 4tomos de 1°Be con la técnica AMS. Los esquemas de
los procedimientos radioquimicos anteriores se pueden consultar con més detalle en [21}/60].

3.2.1. Pre-tratamiento de la muestra

El filtro atmosférico de cuarzo a procesar, es cortado en trozos pequenos en un crisol de
cerdmica hasta obtener una alicuota de 1 g, a ésta se le afiade 250 ul de portador de ?Be y
se homogeneiza con HC1 9M hasta cubrir la totalidad de la muestra. Se deja reposar por una
hora y se llevar a sequedad en una placa calefactora, una vez alcanzada la sequedad, la mues-
tra se calcina a 600° C durante 4 horas (Ver Fig. para la eliminacion de materia organica.

Alicuota 1g |-y 2o0nede
lcuota 1g portador de Be
Pre-tratamiento Homogenizar |Evaporar Calcinar
de la muestra - con HC1 9M s (600°C - 4h)

v

Recuperar con

2ml-HNO; I3

5 2 veces 5 ml de HF +gv@Porar | HNO; hasta
g limpiar el crizol
: |
<
>
[8a]
Digestion HNO3+HF
Preparacion

Tratamiento de muestra

2ml-HCIoM [
paso por columna Fe

Figura 3.3: Diagrama de flujo de la etapa de pre-tratamiento de la muestra para posterior-
mente seleccionar los elementos de interés (Procedimiento adaptado de [11}20}21]).

Se recupera el filtro calcinado con acido nitrico (HNOj3) ultra puro en un vaso de teflon,
hasta que el crisol de porcelana quede completamente limpio y se evapora a sequedad. Poste-
riormente, se adicionan 5 ml de acido fluorhidrico (HF') ultra puro y se evapora a sequedad.
Se repite este procedimiento para garantizar la digestién del filtro y obtener una solucién.
Se adiciona &cido nitrico (HNOj3) ultra puro para eliminar los restos de HF evaporando a
sequedad, finalmente se adicionan 3 ml de HCl 9M, con el fin de preparar la muestra para
la separacion del Be y pasarla por las columnas cromatograficas.
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3.2. PREPARACION DE FILTROS

3.2.2. Separacion y Purificacién quimica del Be

Para este procedimiento se realiza el acondicionamiento de las tres columnas de separa-
cién necesarias para la obtencién y purificacién del '“Be. En cada una de las columnas se
introducen las resinas cromatograficas, se acondicionan y posteriormente se pasa la muestra
con el fin de obtener el precipitado de interés.

Liempieza de resinas
Preparacion resina 4 ml de resina Poner 20 ml Poner 20 ml
. ) . - o S
Bio-Rad AG1x8 CL" (Fe) Bio-Rad AG1x8 CI H,0 MiliQ HCL 1M
.. i Poner 20 ml Poner 20 ml
Eliminar Residuos (e HCL 9M € HCL 4,5M
Acondicionamiento de resinas

\ No
Tratamiento de muestra Disolver con 2 ml ?asar por resina : 5 veces 2ml
paso por columna Fe de HC1 9M Bio-Rad AG1x8 CI HCI 9M
Si
Separacion de . Recuperar en <] Poner 20 ml
Be € vaporar € .50 de teflon HCL 9M a la resina

Figura 3.4: Diagrama de flujo de la limpieza y preparacién de las resinas para la eliminacién
de Fe.

La primera columna cromatografica es la encargada de eliminar el hierro de la muestra ya
que éste es un interferente durante el proceso de extraccién radioquimica. Es comtin encon-
trar rastros de este elemento debido a que se trata de una muestra ambiental. La forma en
la que comunmente se presenta el hierro en estas muestras es en 6xido de hierro (Fe,O3), el
cual se va a quedar retenido en la columna luego de ser acondicionada para retener la forma
aniénica del mismo. Este procedimiento consta de dos partes, la primera es el acondiciona-
miento de la muestra y la segunda, el paso de la muestra a través de la resina cromatografica

y su recuperacion en el recipiente de teflon (ver Fig. [3.4] y [3.5)).

En la primera Columna se adicionan 4 ml de resina aniénica Bio-Rad AG1x8 Cl~, la
cual debe ser preparada en dos etapas, una de limpieza y otra de acondicionamiento (ver
Fig. . En la etapa de limpieza se adicionan 20 ml de H,O MilliQ y 20 ml de HCI 1M.
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Figura 3.5: Imagen de la preparacion de las columnas cromatograficas para el procesamiento
de las muestras.

Continuando con la etapa de acondicionamiento, se adicionan 20 ml de HCI 4.5 y 20 ml de
HC1 9M y finalmente se elimina el desecho. En cada uno de los pasos en los que se adicionan
componentes a la resina es importante esperar hasta que el contenido agregado pase com-
pletamente a través de la misma hasta que no haya goteo en la parte inferior de la columna.

Una vez preparada la columna se pasa la muestra del vaso de teflén, acondicionada con
2ml de HCI 9M, para eliminar el hierro que ésta contiene (ver Fig. . Se lava el vaso de
teflon con 2ml de HCI 9M y se adiciona dicho contenido a la columna, este procedimiento se
realiza dos veces. Finalmente la muestra es eluida con 20 ml de HCI 1M recolectando los 26
ml en un vaso de teflén. El eluido es evaporado a sequedad y recuperado con 3 ml de HCI
1M para posteriormente ser llevado a través de la segunda columna.

La muestra recuperada del paso anterior se lleva a la segunda columna (ver Fig. |3.6]).
Esta es la encargada de separar, ya sea s6lo el Be 6 para obtener Be y Al a través de la
misma columna. Sin embargo solo se expone el procedimiento para la obtencién del Be.
Equivalentemente al paso anterior se adicionan 2 ml de resina cationica Bio-Rad AG 50W-
x8 H*, se ponen 10 ml de H,O MilliQ, 10 ml de HCI 4,5M, 10 ml de HCI 9M y 3 ml de
HCL 4.5M para la limpieza de la resina y 10 ml de HCI 1M para el acondicionamiento de
la misma, posteriormente se elimina el residuo. Cabe resaltar la importancia de dejar pasar
todo el contenido agregado en los pasos individuales, hasta que ya no hayan gotas en la parte
inferior de la columna (Es decir, cada solucién a la vez).

Una vez acondicionada la resina, se toman los 2 ml de HCl 1M agregados al vaso de
teflén con la muestra y se pasan a través de la columna, se adicionan 2 ml nuevamente al
vaso de teflén y de nueva cuenta se pasa a través de la columna. Este lavado se realiza una
vez mas para garantizar la captura completa de la muestra. Posteriormente se adicionan 20
ml de HCI 1M para disolver el Be, el cual es recuperado en un vaso de teflon. El eluido es
evaporado a sequedad (ver Fig. .
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Separacion de Liempieza de resinas
Be (Columna Al) 2 ml de resina Poner 10 ml | Poner 10 mi
Bio-Rad AG 50W-X8 H+ H,0 MiliQ HCL 4,5M
fg Acondicionamiento
~ de resinas
,_ L. Poner 3 ml < Poner 10 ml
E Poner 10ml | <= yep 45m HCL 9M
£ HCL 1M
=
NO
Separacion de Disolver con 2 ml Pasar por resina
Be (Muestra) de HC1 1M > Bio-Rad AG S0W-X8 H+ 2 TG
ST
Precipitacion E Recuperar en <] Poner 20 ml
Be(OH), Rl vaporar < vaso de teflon HCL 1M para disolver

Figura 3.6: Diagrama de flujo del procedimiento de separacion del Be a través de una columna
cromatogréfica con resina catiénica HT.

Precipitacion Disolver con3ml | _ | Se afiaden unas gotas | | Poner la disolucién con 10 ml
H,0 MiliQ de HCI concentrado H,0 MiliQ en envase centrifuga
Be(OH),
Eliminar A4
sobrenadante Centrifugar Agitar Poner NH,
(4000-4200)rpm 10min hasta PH 9

Diluir con Oxa. 0,4M
Recuperar y pasar a resina Oxa.

Purificacion en
resina Oxa.

Figura 3.7: Diagrama de flujo del procedimiento de precipitacion del Be para posteriormente
ser purificado a través de una columna cromatografica.

Se disuelve la muestra evaporada con 3 ml de HyO MilliQQ y se anaden unas gotas de HCl
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concentrado. Posteriormente se pone la disoluciéon en un envase de centrifuga adicionado 10
ml de H,O MilliQQ y unas gotas de amoniaco hasta obtener una disolucién con pH 9, se agita
y se deja reposar unos minutos para luego llevarlo a centrifugar a una frecuencia entre 4000
y 4200 rpm por 10 minutos (ver Fig. . El precipitado obtenido en este paso es casi tras-
lucido, aunque puede observarse girando el recipiente de centrifuga suavemente sin agitar.
Una vez se logra observar el precipitado, el sobrenadante es desechado y el precipitado es
recuperado con acido Oxélico 0.4M para posteriormente purificarlo en la tercera columna.

Liempieza de resinas

Tomar misma Poner 10 ml Poner 3 ml Poner 10 ml
Purificacién en columna anterior HC1 9M HCL 4,5M HCL 1M

resina Oxa. (Resina)

Acondicionamiento de resinas

\ 4
. Poner 8 ml | Poner 2 ml Poner 10 ml Poner 10 ml
iminar Residuos («— Aci. Oxa. 0,4M [ H,0 MiliQ HNO,;5M [+ H,0 MiliQ

Figura 3.8: Diagrama de flujo para la limpieza y acondicionamiento de la tercera columna,
destinada a la purificacion del eluido de Be recogido del paso anterior.

La tercera columna a través de la cual va a pasar el eluido de Be, es la misma columna
usada en el paso anterior. Esta columna debe ser limpiada y acondicionada para cumplir
con el proceso de purificaciéon del Be (ver Fig. . Como se menciond anteriormente se
toma la resina del paso anterior y se le adicionan 10 ml de HC1 9M, 3 ml de HCI 4.5M, 10
ml de HCI 1M, 10 ml de H,O MilliQ y 10 ml de HNO3 5M para limpiarla, posteriormen-
te se adicionaron 2 ml de H,O MilliQQ y 8 ml de Acido Ox4lico 0.4M para acondicionarla.
Todos los residuos generados en la limpieza y acondicionamiento de la resina son desechados.

La muestra que fue evaporada en el paso anterior es diluida con 2 ml de acido oxalico
0.4M, esta muestra se pasa a través de la resina acondicionada anteriormente (ver Fig.
y se realizan 2 lavados mas con 2 ml de acido oxalico de la misma concentracién. Posterior-
mente, se diluye el desecho o contaminantes presentes en la muestra adicionando 24 ml de
acido oxalico 0.4M, 6 ml de HyO MilliQ y 12 ml de HNOj3 0.5M y se elimina. Finalmente,
se pone el recipiente de teflén y se recupera el Be que es eluido al introducir en la columna
24 ml de HNO3 1M, este eluido es evaporado a sequedad para ser precipitado (ver Fig. .

Para concluir, la muestra es recuperada con unas gotas de acido nitrico y agua (ver
Fig. . Luego se lleva al vial de centrifuga hasta completar un volumen de 10 ml y se
precipita el Be(OH)s con amoniaco y 1 mg de Fe. Finalmente es centrifugado, donde el pre-
cipitado es tomado para ser liofilizado con el fin de quitar todo el agua presente en la muestra.
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—
v NO
q e Disolver con 2 ml Pasar por resina
Purificacion en —» p 3 veces
resina Oxa. (Muestra) de Oxa. 0,4M Bio-Rad AG 50W-X8 H+
ST
ELUCION DE Be | Eliminar ELUCION DE DESECHO
Disolver con 42 ml ‘reslduo Disolver con 12 ml Disolver con 6 ml Disolver con 24 ml
de HNO3 1M HNO; 05M [ de H,OMiliQ [ de Oxa.0,4M
Recuperar en T Precipitacién con
vaso de teflon vaporar NH;+Fe

Figura 3.9: Diagrama de flujo del proceso de purificacion y elucién del Be en la tercera
columna.

Precipitacién con Disolver con 2 ml Se anaden unas gotas Poner la disoluciéon con 10 ml
NH;+Fe H,0 MilliQ de HNOj; concentrado H,0 MilliQ en envase centrifuga
Eliminar v
sobrenadante Centrifugar Agitar Poner (pH 7)
(4000-4200)rpm 10min NH; + 1mg Fe
A4
Liofilizar

Figura 3.10: Diagrama de flujo del proceso de precipitacion para la obtencion de Be.

3.2.3. Obtencion de la molécula de BeO

El procedimiento de obtencion de la molécula de BeO es el paso méas importante en el
procedimiento radioquimico aunque, es el mas simple de todos ya que lo inico que se desea
hacer es oxidar el precipitado obtenido durante el procedimiento de separacion y purificacion
con las resinas cromatograficas. Una vez ha concluido el proceso de liofilizacion la muestra
se traslada del tuvo de centrifuga a un crisol de porcelana, se pone a calcinar a una tempe-
ratura de 1000° C durante una hora para oxidar la molécula, obteniendo asi el BeO deseado.
Finalizando el procedimiento de calcinacion, la muestra muestra se mezcla con 4 mg de Nb,
es homogeneizada en un mortero y finalmente es prensada en un cdtodo de Al (ver Fig.
. Este catodo finalmente se lleva al carrusel para ser usado en la fuente de iones del
espectrémetro de masas con aceleradores (ver Fig. [3.13)).

En cada etapa de medicién se realiza una clasificacion y nombramiento de los catodos a

33



3.2. PREPARACION DE FILTROS

Figura 3.11: Proceso de liofilizacién de las muestras, para la eliminaciéon de H,O.

Molécula de BeO [P asar a
y preparacion de crisol Calcinar Mezclar con 4mg de Prensar en un AMS

catodo (1000°C-1h) Nb y homogenizar [ catodo de Al

Figura 3.12: Obtencién de la molécula de BeO necesaria para la creacién de iones negativos
en la fuente de iones del SI del LEMA.

ser analizados (ver Fig.|3.13[a)), se ubican en el carrusel del SI del LEMA segun el orden de
interés para la medicién (ver Fig.[3.13b)). Se deben tener en cuenta las etiquetas asignadas a
cada uno de los catodos ya que es la tinica forma de identificar las muestras y poder realizar
el andlisis estadistico de los resultados.

El procedimiento de extraccion radioquimica debe aplicarse en paralelo cada 8 o 10 mues-
tras a un filtro que no contiene muestra. Con este procedimiento se entiende que el niimero
de atomos de '°Be que finalmente se encuentran en el filtro pueden venir del portador de ?Be
o de algin tipo de contaminacién durante el procesamiento, este procedimiento se realiza
con el fin de encontrar el fondo contaminante durante el procedimiento de preparacién de
muestras [66].

El portador de °Be que se adiciona en el pre-tratamiento de las muestras cumple dos
funciones basicas, una durante el proceso de extraccion radioquimica y otra en el proceso de
medicién. En el proceso de medicién se realiza el cociente entre el isotopo inestable (1°Be)
y el isotopo estable (°Be) como una manera de normalizar la concentracién final de °Be
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3.2. PREPARACION DE FILTROS

Figura 3.13: a) Cédtodos de aluminio con muestras procesadas b) Carrusel de 50 posiciones
para el muestreo de '°Be.

que se espera obtener en la muestraﬂ; ahora en el proceso de extracciéon radioquimica es
usado para arrastrar el °Be presente en la muestra y estar seguros de realizar la extraccién
del Be, ademas permite determinar la concentracién adecuada de 1°Be sin verse afectado
por las pérdidas en la preparacién radioquimica debido a la normalizacién realizada. Los
procedimientos de medicion con AMS no permiten realizar comparaciones de perdida de
muestra en el procedimiento, ya que no existe manera alguna de medir la cantidad de °Be
presente antes de la preparacion radioquimica y compararla con la cantidad posteriormente
encontrada. Una Unica forma de determinar la eficiencia del procedimiento radioquimico es
haciendo uso de otras técnicas de medicion de masas. Un ejemplo de esta posibilidad seria,
una vez aiadido el portador de ?Be tomar una alicuota y medir la cantidad de “Be presente
en la muestra con ICP-MS, finalmente una vez terminado el proceso de extraccion, tomar
una alicuota y nuevamente realizar la prueba en donde se podra comparar la eficiencia del
método a partir del isotopo estable. Sin embargo en AMS no es necesario realizar este pro-
cedimiento, ya que siempre se obtienen relaciones isotépicasﬂ

2El cociente o ratio °Be/Be
3La relacién isotépica es una forma de normalizacién.
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Capitulo 4

Medicién de YBe con AMS

La técnica AMS permite la determinacion de la abundancia de ciertos radiositopos pre-
sente en una muestra, ésta es procesada radioquimicamente y prensada en un catodo para
posteriormente ser medida con la técnica. Esta determinacién, se realiza teniendo en cuenta
las propiedades carga, masa y energia del Be, para filtrar y conducir el haz a través del
sistema, por medio de campos eléctricos y magnéticos; las cuales se comparan con calibra-
ciones y ajustes anteriores mediante estandares internacionales. Posteriormente el haz de
iones negativos, se hace pasar a través del acelerador de particulas TANDEM de 1MV con
gas de Ar, en donde se dan dos procesos importantes, la destruccion de fondo molecular y
el cambio de estado de carga de los iones, a este proceso se le conoce como stripping.

Figura 4.1: Instalaciones del separador isotopico del LEMA.

Para la medicién del °Be en el LEMA se tuvieron en cuenta tres procedimientos dife-
rentes, la preparacién radioquimica de muestras, la sintonizacién del Separador Isotopico
(SI) con los estandares y blancos y la medicién con muestras naturales. Para la validacién
de los procedimientos, se realizaron cuatro campanas de medicion diferentes: Abril-2017,
Septiembre-2017, Noviembre-2017 y Febrero-2018. La diferencia en cada uno de los proce-
dimientos realizados, radica en la optimizacion de la técnica de extraccion radioquimica,

36



4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

siendo ésta fundamental para obtener los resultados esperados.

En la Fig. se puede observar el separador isotépico del LEMA. Para realizar la cali-
bracién de este se deben tener en cuenta los principios fisicos de funcionamiento del mismo,
para asi poder determinar los valores de energia y campo magnético necesarios para la
medicién (ver Capitulo [I)). Se utiliza el estdndar STD51 (con valor nominal °Be/Be =
2.709x 107 [22]) y un blanco BLK de calibracién con ratio '°Be/?Be del orden de 10712,

4.1. Calibracion del SI del LEMA

4.1.1. Sistema de baja energia

Se enciende la fuente de iones con una corriente de ionizacién de aproximadamente 17.9
A, el Cs se pone a una temperatura de aproximadamente 80° C y posteriormente se aumenta
a 100° C para el funcionamiento correcto de la maquina. El voltaje de target V,, se fija a 7
kV aproximadamente y el voltaje de extraccion V' a 28kV. Por lo que el haz de iones sale al
inyector con una energia inicial E, = 35 keV y un estado de carga de -1.

Una vez optimizada la fuente de ionizacion, se procede a realizar el acondicionamiento
del inyector en el sistema de bajas energias (ver Fig. . Los elementos que hacen parte
del inyector son, dos lentes electrostaticas (Lentes Einzel), el deflector electrostatico de baja
energia (ESA), el Y-steerer y el deflector magnético de baja energia.

Lentes Einzel: Son las encargadas de focalizar el haz antes y después del ESA, no dismi-
nuyen la energia del haz incidente y aumentan la trasmision de corriente medida en
las Faraday cups del SI. En el panel de control del sistema, se debe buscar el IB-Panel
(panel de haz de iones) y se fijan las Einzel lens en un valor aproximado a 15.42 kV
(rango: 0-30 kV).

ESA: Aqui el haz de iones es analizado y separado por primera vez, segun la E y la q. El
ESA es un deflector esférico de placas paralelas, que garantiza la focalizacién tanto en
la direccion horizontal como vertical. La energia que tienen los iones que atraviesan
ESA, depende del potencial que se inyecta a ESA y de los radios de las placas. El
voltaje que se aplica al ESA de baja energia para la sintonizaciéon de Be es 3.98 kV
aproximadamente.

Y-Steerer: Se tienen dos pares de electrodos planos a los cuales se les aplica una diferencia
de potencial Vy _geerer=-51V (Rango=400V a -400V). La funcién de éste es desviar el
haz en la vertical para que su centro geométrico coincida con el centro de la trayectoria

que debe seguir el haz. Este es otro parametro necesario para mejorar la trasmision
del haz.

Iman de Baja Energia: Luego de ser focalizado y haber sufrido la primera seleccién de
elementos, el haz es filtrado nuevamente, esta vez teniendo en cuenta: la M, ¢, y F.
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4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

El °Be tiene una masa de 10 u, por lo que, solo atravesaran el deflector magnético de
baja energia aquellos elementos que cumplan que la Ec. 4.1 es igual a 0.35MeV- u.

E,M  (35keV)(10u)
@? (=12

El imén se mantiene en un valor de campo magnético constante, mientras los isétopos
de interés (estable: ?Be e inestable: 1°Be) son secuencialmente seleccionados cambiando
el potencial de la cdmara magnética. La medicién de los 4tomos de °Be y las corrientes
de °Be son mds precisas al hacerse secuencialmente, debido a que existen muchos
factores a lo largo de la linea, que pueden influir en variaciones de largo plazo en cada
uno de estos pardmetros, por esta razén se da como resultado el ratio 1°Be/?Be.

(4.1)

Faraday Cup 1 (FC1): Esta se sitda justamente antes de la entrada del acelerador, a la
salida del iman de baja energia. Permite medir la corriente de iones transmitidos a lo
largo de la zona de baja energia los que seran inyectados en el acelerador. Haciendo
uso de la FC1, se mueven los pardmetros anteriormente mencionados alrededor de un
rango cercano del valor ingresado en el panel de control, con el fin de aumentar la
corriente trasmitida en la FC1.

| Acelerador | [ Alta energia |

| Deteccion |

Figura 4.2: Esquema general del espectrémetro de masas con aceleradores del LEMA .
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4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

4.1.2. Acelerador

Q-snout: Es una lente que tiene la funciéon de focalizar el haz a la entrada del tubo de
baja energia del acelerador. Este elemento permite la maxima focalizacion del haz a
la entrada del canal de stripping del acelerador, en esta parte también se realiza la
primera aceleracién.

Acelerador Tandem: Tiene un potencial maximo de terminal de 1 MV. Esta formado
por dos tubos de aceleracién, uno de baja energia y otro de alta energia (L=80 cm).
En medio de éstos, estd situado el canal de stripping (L=30 ¢cm y D=6 mm) donde se
lleva acabo el rompimiento molecular y el cambio de polaridad de los iones de interés.
El canal contiene Ar a P=8.9x1072 mbar, el cual es recirculado en el canal a través
de una bomba turbo-molecular impidiendo su llegada a los tubos de aceleracién.

Cuadrupolo: Permite que el sistema sea acromatico en la zona de alta energia, ademas
permite realizar nuevamente una focalizacién a la salida del acelerador, teniendo en
cuenta la energia con la que sale el haz de iones. En el panel de control ACC, puede
encontrarse como Q-pole, inicialmente se le pone un valor de 69.7 %.

Y-Steerer ACC: Se les aplica una diferencia de potencial Vy _geereracc=-22.61V (Rango=-
2000V a 2000V). Se encuentra ubicado justo antes del imén de alta energia.

A la salida del acelerador, el haz de iones ha sido acelerado debido a su cambio de polaridad,
siendo éste un factor determinante en el proceso de aceleracion. El haz de iones que sale del
acelerador va a tener una energia dada por la ecuacién 1.2}

Ef - (% + Q> ' ‘/terminal + eV (42)

Donde Viepminat €5 €l voltaje de la terminal del acelerador, m es la masa del 1°Be, M es la
masa de la molécula que se destruye en el proceso de stripping en el acelerador BeO™, V es
el voltaje de extracciéon de la fuente de iones y q es el estado de carga, que cambia de -1 a 1.

4.1.3. Sistema de Alta energia

En esta zona se realiza la separacion final del radioisétopo de interés. Esta zona consta
de un deflector magnético de alta energia, cuatro Faraday Cups y en deflector electrostatico
de alta energia.

m(u) | M(u) | E(MeV) | mE/q¢*(keV-u)
9 25 1.388 12.49
10 26 1.412 14.12

Tabla 4.1: Se muestran los valores de masa, energia y constante relacionada con la rigidez
magnética, necesarios para determinar la intensidad de corriente a utilizar en el dipolo
magnético de alta energia.
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4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

Iman de alta energia: Se encuentra justo después del cuadrupolo a la salida del ace-
lerador, debido a que este iman tiene un radio mucho més grande que el imén de
bajas energias, es mucho mas potente. La energia con la que sale el ién del acelerador
puede ser calculada teniendo en cuenta la ecuacion , se remplazan m y M segin
corresponda y se obtienen los resultados de energfa de la tabla 4.1}

E,M

q2

= cte (4.3)

Este filtro magnético solo dejard pasar los iones que cumplan con la ecuacién (4.3)), rela-
cionada con la rigidez magnética y utilizada para determinar la intensidad de corriente
necesaria para sintonizar el iman en el separador isotopico. Los valores correspondien-
tes a los elementos de masa 9 y 10 que pasan por el acelerador secuencialmente se
muestran en la tabla .11

Y-Steerer de alta energia: A la salida del iman de alta energia se encuentra ubicado
otro Y-Steerer, el cual cumple la funcién de enfocar el haz que ha salido del acelerador
y ha sido filtrado por el iman de alta energia, para posteriormente pasar a través del
deflector electrostatico. Para realizar la calibracion de estos parametros, se realiza un
barrido por su rango (-4000 a 4000) con el fin de obtener la maxima corriente detectada
en las Faraday Cups.

Faraday Cups 2 y 4: Durante la sintonizacion inicial del separador isotopico, el iman de
alta energia es calibrado con los pardmetros correspondientes al *Be, éste es medido en
el sistema como intensidad de corriente en las FC2 y 4. Para una correcta sintonizacion,
se fijan los pardmetros mencionados en las anteriores secciones y se empiezan a variar
los valores tratando de maximizar la corriente. Esto se realiza en las FC2 y FC4 justo
después de pasar por el iméan de alta energia y el Y-Steerer. En la FC2 se debe obtener
un 57 % de trasmision de corriente con respecto a la FC1, siendo éste un parametro
importante para continuar con los otros parametros.

Faraday Cup 3: Una vez calibrado el separador isotopico con las FC 2 y 4, el haz de
9Be es dirigido hacia la FC 3, es el caso de cuando se pone el valor de intensidad de
corriente correspondiente a la energia del ién de masa 10 en el iman de alta energia.
La FC3 se encarga de medir los valores de la intensidad de corriente de *Be necesaria
para el calculo del ratio '°Be/?Be que realiza el sistema del separador isotépico.

ESA HE (alta energia): El haz de iones que ha salido del acelerador presenta una gran
variedad de iones con diferentes estados de carga y energia, por lo que no pueden ser
filtrados unicamente por la influencia del campo magnético del iman de alta energia
y es necesario realizar un segundo filtro. Por esta razon el ESA HE es situado justo
después del iman de alta energia y realiza el filtrado final con respecto a E (ver tabla
y ¢ = +1. En el panel de control de alta energia es necesario introducir una
diferencia de potencial para la realizacién del filtro. Segiin los parametros de energia
y carga, este valor corresponde a 24 kV aproximadamente. El valor del ESA HE varia
segun el sondeo que se haga alrededor de este valor para realizar la maximizacion de
la intensidad de corriente en la FCb5.
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4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

Faraday Cup 5: La FC5 esta ubicada justo después del ESA HE y antes del ingreso al
detector de particulas. Esta permite realizar una sintonizacion final, alineando el haz
con la entrada del detector a través de la maximizacion de la intensidad de corriente.
En esta zona se realiza el sondeo en el rango cercano del valor calculado del ESA HE
y se fija en el rango de mayor intensidad de corriente.

Absorbente pasivo: Una vez realizada la sintonizacion del sistema y verificada la maxima
intensidad de corriente en las diferentes FC, se hace pasar el haz de °Be a través de
una ventana de SisNjo de espesor 150nm (ver Fig. situada justo antes del ESA
HE y después del iman de alta energia. Esta cumple la funcién de realizar la primera
separacién del °Be y su isébaro (1°B), aprovechando las diferentes caracteristicas de

poder de frenado de los iones anteriormente mencionados (ver Cap. [1] Z('°Be) = 4 y
Z(1'B) = 5).

& 150nm
8 75nm
& Thnm

8 vacio

Figura 4.3: Ventanas que funcionan como absorbente pasivo en el separador isotépico del
LEMA.

Sistema de deteccién: El sistema de deteccion del separador isotépico del LEMA es una
camara de ionizaciéon de doble anodo, separado del resto de la linea por una ventana
de SigN3 5 de 75 nm de espesor. La camara de ionizaciéon estd compuesta de tres placas
metdlicas (2 dnodos y 1 cdtodo) y una serie de electrodos que actian como divisores
de voltaje. El haz de iones de masa 10 que ha atravesado tanto el imén de alta energia
como el absorbente pasivo y el ESA HE, llega finalmente al sistema de deteccién, en
éste interactia con el gas (isobutano C4Hjo) generando pares de ién electrén, que son
recogidos por los dnodos del sistema de deteccién (ver Fig. |4.4). El primero de los
anodos de la cdmara es etiquetado como Delta E con una longitud de 11 cm y el
segundo E,.s, con longitud de 21 cm.

La parte final de la sintonizacion es realizada teniendo en cuenta la informacion arro-
jada por el sistema de deteccién. La informacién obtenida por el sistema de deteccion
puede ser visualizada por medio de un espectro de energia denominado en fisica nuclear
como espectro £ — AF. Este espectro permite realizar la sintonizacién final del sistema
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Figura 4.4: Esquema de la camara de ionizacién del separador isotépico del LEMA.

y observar los resultados de la separacién del isébaro del 1°Be. Para la sintonizacién
se realiza un sondeo entre los rangos aproximados de los valores fijos del iman de alta
energia en funcién de la corriente de Be y las cuentas de 1°Be (las cuales pueden verse
en el espectro). Posteriormente se realiza el mismo procedimiento teniendo en cuenta
el ESA HE y finalmente se fijan los pardmetros para empezar la medicion.

Espectro E-AE
STDS51.1

400
300 ¢

350
300

150 ¢

0 50 100 150 200
E(U.A)

Figura 4.5: Espectro de energia para la deteccién de “Be, obtenido del sistema AMS.

Como se mencioné anteriormente, la sintonizacién del SI del LEMA para la medicién de
0Be es realizada a partir de los cdtodos STD51 y BLK. Al realizar la sintonizacién se pueden
obtener los espectros de energia correspondientes a los estandares de medicion ademas de
la informacién cuantitativa de los ratios 1°Be/?Be, los cuales deben ser aproximadamente el
6 % del valor nominal del STD51 mencionado anteriormente (solamente para los estandares).
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4.1. CALIBRACION DEL SI DEL LEMA

Una vez comprobados los requerimientos mencionados, se procede a realizar una medicién
general incluyendo las muestras para observar el comportamiento de las mismas en el espectro
de energia arrojado por el sistema de deteccion. Finalmente, se establecen los bloques de
medidas para cada una de las muestras a analizar de la siguiente manera: Un analisis de
muestra se realiza en 10 bloques (tiempo de medicién por bloque 30 s) posteriormente se
indica la cantidad de veces que se quieren medir las muestras, siendo 12 veces un valor
aproximado que permite aprovechar la cantidad de muestra en cada cédtodo y garantiza no
obtener informacién de ceros cuando el catodo ya se ha desgastado completamente, por esta
razén se obtendran 120 valores de ratio ®Be/Be por cdtodo analizado con la técnica AMS.
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Capitulo 5

Analisis experimental

Para el desarrollo de esta caracterizacion se realizaron cuatro etapas de preparacion de
muestras y medicion con técnica AMS. La primera medida realizada con la técnica AMS
para el andlisis de '“Be fue realizada en abril del 2017 (AB17). La segunda etapa con mues-
tras naturales fue realizada en septiembre de 2017 (SE17), la tercera en noviembre de 2017
(NO17) y la cuarta en febrero de 2018 (FE18).

En este capitulo se explican los métodos estadisticos para la obtencién de informacién de
los datos arrojados por el sistema, la calibracion de la interaccién de los iones con la materia
(calibracién del espectro de energia) con el fin de caracterizar el sistema de deteccién y
finalmente se muestra el andlisis estadistico realizado a los datos arrojados por el sistema
AMS para cada una de las etapas mencionadas anteriormente.

5.1. Analisis estadistico de datos

Al realizar una medicién con la técnica AMS se obtiene un conjunto de informacion,
entre ésta: los datos de cociente isotépico (°Be/?Be) necesarios para la determinacién de
las concentraciones de '“Be, la corriente de “Be necesaria para observar la estabilidad de
corriente del sistema y el nimero de cuentas en el detector de particulas, el cual cumple la
misma funcién de la corriente de Be.

La informacion es organizada en archivos de salida que se generan cada vez que se realiza
una medida sobre un catodo, estos archivos tienen informacion caracteristica de la muestra
del catodo y una matriz con 10 filas y 21 columnas, cada fila corresponde a los datos que
se obtienen en medidas de 30 segundos sobre la misma muestra. De acuerdo al nimero de
corridas que se quieran realizar (n) se obtienen 10xn datos para cada cétodo. De acuerdo
al nimero de cédtodos que se tengan (m) se obtiene un total de 10xnxm archivos, los cuales
deben ser procesados para extraer la informacién para la determinacion de las cantidades
necesarias para la obtencién de la concentracién de °Be.

Para realizar el andlisis estadistico de estos datos es necesario extraer la informacién que
ofrecen los datos del sistema. Esto se realiza mediante el cilculo de la medida de tendencia
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central y el error estadistico, ya que son los valores de interés para la determinacion de las
concentraciones de °Be presentes en la muestra. Por esta razén se realiza la introduccién
a dos métodos estadisticos que permiten este tipo de andlisis: el método de ”Exploratory
Data Analysis (EDA)” y el método tradicional utilizado generalmente: determinacién de la
media ponderada y la desviacion estandar ponderada.

5.1.1. Exploratory Data Analysis

Al realizar un procedimiento experimental o un simulacién que ofrece datos como sali-
das, el objetivo es darles un sentido y obtener la informacion que éstos brindan sin realizar
algiin supuesto sobre el comportamiento de los datos. En general al procedimiento utilizado
para determinar esta informacion se le conoce como Exploratory Data Analysis (EDA) [12].
Este método se basa en gran medida en una variedad de métodos graficos que ayudan a la
comprension de los nimeros que arroja el experimento realizado. Los graficos son un medio
muy efectivo para resumir datos, retratar mucho en poco espacio y exponer caracteristicas
inusuales de un conjunto de datos [13].

Frecuencia

X

Distribucién normal

Figura 5.1: Métodos graficos de andlisis de datos, medidas de tendencia central media y
mediana, seguin el tipo de distribucién de los datos.

Los métodos estadisticos propuestos en EDA tienen dos caracteristicas importantes: ro-
bustez y resistencia. La robustez es cuando un método tienen sensibilidad a la suposicién
de que los datos tienen una distribucién determinada y la resistencia es la sensibilidad a los
datos atipicos. Por ejemplo, el promedio muestral es la mejor medida de tendencia central
de un conjunto de datos si se sabe que esos datos siguen una distribucién gaussiana (ver Fig.
. Sin embargo, si esos datos no se distribuyen normalmente, la media muestral arroja
una medida enganosa de su centro. Por el contrario, los métodos robustos generalmente no
son sensibles a suposiciones particulares sobre la naturaleza general de los datos y en los
métodos resistentes, los resultados cambian muy poco si se cambia una pequena fracciéon de
los valores de los datos, incluso si se cambian drasticamente.
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Las medidas de resumen numérico mas simples, robustas y resistentes usando el método
EDA son las primeras que se calculan cuando se tiene un conjunto de datos nuevo y de dis-
tribucién desconocida. Estos se pueden subdividir en medidas de localizacion, propagacion
y simetria. La localizacion se refiere a la tendencia central, la propagacion denota el grado
de variacién o dispersion alrededor del valor central y la simetria describe el equilibrio con
el que se distribuyen los valores de los datos sobre su centro. Estos tres tipos de medidas de
resumen numérico corresponden a los primeros tres momentos estadisticos de un conjunto
de datos. De acuerdo con esta informacién, las medidas tradicionales de estos momentos, es
decir, la media de la muestra, la varianza de la muestra y el coeficiente de asimetria de la
muestra, respectivamente, no son ni robustos ni resistentes.

La medida robusta y resistente mas comun de tendencia central es la mediana. La media
se ve fuertemente afectada por los datos atipicos, ilustrando su falta de resistencia a valores
atipicos. Cabe aclarar que existen otras medidas de tendencia central en el método EDA,
tales como la trimean y la treamed mean [13].

La medida de propagacion mas comun, mas simple, robusta y resistente, es el Rango
Intercuartilico (IQR, por sus siglas en inglés). El IQR es muy facil de calcular, pero tiene la
desventaja de no hacer mucho uso de una fraccién sustancial de los datos. Una alternativa
mas completa, aunque razonablemente simple, es la desviaciéon mediana absoluta (MAD)H
La MAD es entonces, la mediana de los valores transformados de y;(z) = x; — q1/2:

MAD = medianaly;(x)| (5.1)

Aunque este proceso puede parecer un poco elaborado al principio, es analogo al célculo
de la desviacion estandar, pero usando operaciones que no enfatizan en los datos extremos
o atipicos del conjunto muestreado. La mediana (en lugar de la media) se resta de cada
valor de datos, los signos negativos se eliminan mediante la operacién de valor absoluto (en
lugar del cuadrado de la diferencia) y el centro de estas diferencias absolutas se ubica por
su mediana (en lugar de su media). Una medida ain més elaborada de propagacion es la
varianza recortada, pero para este estudio especifico se utiliza como medida de dispersion
definitiva la MAD [13].

Las medidas de resumen numérico anteriormente mencionadas son rapidas y faciles de
calcular y mostrar, pero solo pueden expresar una pequena cantidad de detalles como es el
caso de los histogramas. Ademads, su impacto visual es limitado. Para el desarrollo estadistico
de este trabajo, se realizé el andlisis inicial por medio de diagramas esqueméticos (ver Fig.
[12]), siendo ésta una extensién de los diagramas de cajas y bigotes. Este método es
importante ya que ofrece informacién del comportamiento de los datos atipicos, los cuales
deben ser observados para el andlisis de este trabajo. La forma en que se extraen los datos
del sistema, son una razén para visualizarlos de esta manera, ya que es comun encontrar
una gran cantidad de datos atipicos y se cree que influyen significativamente en el célculo

IMedian Absolute Deviation
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Figura 5.2: [lustraciéon de un diagrama esquemético con datos atipicos.

de la medida de tendencia central y el error estadistico.

Los diagramas esquematicos permiten observar la forma en que se distribuyen los datos,
muestra su mediana, su rango y ademads senala los datos atipicos de la distribucién ocupando
poco espacio, por lo que permite realizar la comparacién ente diferentes conjuntos de datos
y poder realizar una clasificacion matemaética de los conjuntos de datos comparados. Este
método grafico, también permite realizar la discriminaciéon en conjuntos de datos que han
salido mal durante el proceso de medicion. Por estas razones, es un método importante para
el desarrollo analitico de este trabajo.

5.1.2. Anadlisis estadistico tradicional

La forma mas comtn de determinar la medida de tendencia central y el error estadistico
de un conjunto de datos es mediante la media y la desviacién estandar, respectivamente.
Para ser un poco maés estrictos y tener en cuenta mé&s caracteristicas de los procesos de
medicacién, se realizan célculos ponderados, ya que las medidas pueden variar segin varios
factores en los procesos de medicién. En las mediciones realizadas con AMS, se determina la
medida de tendencia central mediante el calculo de la media ponderada, ademas se tiene en
cuenta la dependencia del cociente isotépico con respecto a la corriente de "Be y se eliminan
valores atipicos segin el andlisis individual de los datos (ver Ec. (5.2)).
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n
media(x;) = 2z ¥ i (5.2)
n- g
Una vez que se obtiene la media ponderada, se realiza el calculo de la desviacion estandar
ponderada, donde se debe tener en cuenta el valor de la corriente de ?Be que a su vez es
inestable y genera error sobre los calculos realizados por el sistema. Este valor corresponde

al error estadistico asociado al conjunto de datos del cociente isotépico del catodo analizado

(ver Ec. (5.3))).

N Yo il — T)?
o(z;) = -1 a (5.3)

Para observar el comportamiento del conjunto de datos analizado, se realiza una grafica
de los valores de cociente isotopico con respecto al nimero de paso correspondiente para
cada catodo, es decir, cada corrida sobre el mismo catodo consta de 10 valores arrojados
en un solo archivo, si se realizan 12 corridas se van a obtener 120 datos correspondientes
al cociente isotopico del mismo catodo, los cuales son unificados en un solo archivo para la
realizacion del andlisis estadistico grafico y numérico, en este caso, la determinacién de la
desviacién estandar, la media y la representacion de la serie de tiempo o de datos.

Serie de datos
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Figura 5.3: En la parte izquierda de la grafica se muestra la serie de datos en bruto obtenidos
durante la medicién con la técnica AMS. A la derecha se muestra la clasificacién de los datos
por medio de diagramas esquemaético segin las medidas independientes realizadas en cada
corrida.

En este trabajo se realiza una comparacion de los dos métodos anteriormente menciona-
dos, tanto de manera grafica como numérica, con el fin de verificar si existe una influencia
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5.1. ANALISIS ESTADISTICO DE DATOS

significativa de los datos atipicos encontrados en los datos arrojados por el sistema.

La Fig. [5.3 representa las dos formas de resumir graficamente los resultados arrojados
por el sistema AMS, la serie de datos y los diagramas esquematicos. La serie de datos o
serie de tiempo, es la consecucién de los datos del cociente isotépico *Be/?Be formada al
reunir toda la informacién del cdtodo durante la medida (ver lado izquierdo de Fig. |5.3)).
Esta representacion es usada frecuentemente en el andlisis de datos de este tipo, como una
forma de observar la estabilidad y comportamiento de los datos en el tiempo, para hacer
una seleccion del intervalo de interés y aplicar la estadistica tradicional al conjunto. Se sabe
que es necesario realizar dicha seleccién por la naturaleza del sistema de medicién; es decir,
los datos al inicio y al final de la serie no representan el resultado real de la muestraﬂ.

La representacién a partir de diagramas esquematicos, permite observar el comporta-
miento del conjunto de datos de cada corrida para cada catodo de manera independiente,
evidenciando la existencia de datos atipicos (ver lado derecho de la Fig. . A la vez se
puede observar la distribucion y propagacién de los datos, y su medida de tendencia central.
En estos diagramas se realiza la superposicién de la media y el error estandar para tener
una apreciacion del comportamiento de los datos segin el método tradicional.

Diagrama esquematico de 03¢/ Be
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Figura 5.4: Ejemplo de diagramas esquemaéticos comparativos para todos los catodos medidos
durante una etapa en el proceso de caracterizacion del sistema AMS.

La ventaja de utilizar el método grafico de los diagramas esquemaéticos y el andlisis es-
tadistico EDA, es que permite determinar la medida de tendencia central sin sobre-estimar

2Los datos extremos que se suelen encontrar al realizar una medida con la técnica AMS debido a la misma
naturaleza del proceso de medicién, se nombran como datos atipicos en este trabajo.
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el resultado (ver Fig. |5.4]) cuando existen datos atipicos los resultados de la media y la me-
diana son diferentes mostrando que la mediana no es afectada por tales datos atipicos y es
equivalente a realizar la eliminacién de intervalos nombrada anteriormente en las series de
datos por el método tradicional.

Para observar el comportamiento general de cada catodo teniendo en cuenta el resultado
de todas las corridas, se realiza el diagrama esquematico para cada uno de éstos, y ademas,
se muestra la media (ver circulo azul en Fig. , la mediana (triangulo rojo en la Fig. [5.4)
y el error estadistico para la medida de tendencia central tradicional. Este andlisis grafico se
realiza tanto a los cocientes isotépicos, como a las cuentas de °Be y las corrientes de Be,
para observar la estabilidad en el sistema.

5.2. Calibracion interaccion ion materia

Los sistemas de deteccién disenados para la identificacion de particulas hacen uso de las
diferentes formas en que éstas pierden energia al interactuar con la materia. Dicha pérdi-
da depende fuertemente del ntimero de protones del isétopo, pero también de su masa y
energia [16].

En la figura Fig. se presenta un gréafico del poder de frenado en funcién de la energia
cinética por unidad de masa de las particulas. Se evidencian dos zonas de comportamiento
diferente que pueden delimitarse por la condicion v = vyZ 5 , donde vy =2.19x10° m/s es la
velocidad de Bohr, y Z el nimero atémico de la particula [16].

dE/dx [unidades arbitrarias]

’ region de Bethe-Bloch

’ region LSS

\1"
x
R

L L -
109 10' 10? 103 10* 10° 108

E/M [keV/amu]

1 1

Figura 5.5: Grafica de poder de frenado de un fon en funcién de su energia [16].

A bajas velocidades (vy < Z %)’ las particulas interactian con las capas externas de elec-
trones. En estas condiciones, el modelo de Lindhard y Scharff (LSS) describe correctamente
la interaccién y puede resumirse en la expresion (5.4) |16,/67,68].
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5.2. CALIBRACION INTERACCION ION MATERIA

dE Z 7,
— = 7'%87e%a, Kvx VvE (5.4)
dx (72213 + 22/3)3/2

donde Z, es la carga nuclear de los atomos blanco y aq el radio de Bohr.

A altas velocidades (v > vgZ 5 ), un modelo semi-empirico adecuado es el de Bethe-Bloch
que se presenta en la ecuacion ([5.5).

dE A n2? [ €2\’ 2m,.C?3?
dr m.C? [? (awe) {ln (I(l — ﬁQ)) B 52} (5:5)

donde m, es la masa del electrén, e su carga y n su densidad en el blanco; C' la velocidad de
la luz, € la permitividad dieléctrica del vacio, I el potencial medio de excitacién y 5 = v/C.
Para un mismo material, despreciando los efectos relativistas y la dependencia funcional del
logaritmo, se obtiene que:

dE  AZ?

dr B
donde Ay Z son los niimeros masico y atémico de la particula incidente respectivamente, y
E su energia.

(5.6)

Resulta entonces que la energia perdida por unidad de longitud penetrada en este rango
de energias es proporcional al cuadrado del niimero de protones Z, es inversamente propor-
cional a su energia F/, mientras que, en el rango de bajas energias, la pérdida es proporcional
tanto a Z como a VE.

Este tipo de efecto se tiene en cuenta en la camara de deteccién al final de la linea de
haz. Los iones que penetran en ella ionizan el gas creando electrones que, gracias al campo
eléctrico generado mediante la aplicacion de una diferencia de potencial entre los dnodos
y el catodo, son recogidos en los dos dnodos: el primero (AFE) de 11 cm de longitud y el
segundo (E,.; ) de 21 cm (ver Cap. [d). El hecho de que la cdmara tenga dos dnodos permite
tener informacion sobre la energia depositada en cada uno de ellos, de forma que la suma
de los valores obtenidos en ambos, correspondera a la energia total depositada por el ion
en la cdmara. Esta se coloca en el punto imagen del deflector electrostatico y cuenta en su
entrada con una ventana de 75 nm de espesor de SigN, con unas dimensiones de 8 x 8 mm?
de superficie.

Este tipo de interacciones pueden estudiarse por medio de simulaciones, donde se puede
obtener un espectro de energias AE— E de la interaccion del ion con las ventanas y la camara
de deteccion. Para visualizar la interaccion del ion con la materia es necesario realizar una
representacion a partir de un espectro de energia, conocido como espectro E — AFE, este tipo
de espectros es caracteristico de cada uno de los iones que se quieren detectar en estas cama-
ras de ionizacién (ver Fig. , existe un espectro caracteristico y deseable para materiales
certificados (STD51 de '“Be). Para realizar la simulacién se deben tener las caracteristicas
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Figura 5.6: Interfase grafica de SRIM, parametros necesarios para la simulacién.

descritas anteriormente.
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Figura 5.7: Espectros de energias caracteristicos de la interaccion ién materia en el detector
de particulas del AMS del LEMA.

Se realizaron dos simulaciones haciendo uso de dos programas diferentes. El primero,
SRIM (The Stopping and Range of Tons in Matter) es usado para el estudio de implantacién
de iones en la materia y el segundo LISE++ para el estudio de reacciones nucleares para
la produccion de iones exéticos , por lo que cada uno maneja una aproximacion numérica
diferente de la ecuacion (5.5)).
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5.2. CALIBRACION INTERACCION ION MATERIA

Para realizar la simulacion en SRIM se deben introducir los valores del rango de energia
en el que se encuentra el i6n luego de la deflexién por el iman de alta energia (~1300-1400
keV). Se deben introducir las propiedades del haz de iones (masa y carga) ademés de la
densidad del material que va a atravesar el ién. Cuando el haz de iones llega al final de
la linea de haz, se encuentra con una ventana de SizgN, de espesor Az = 75nm que divide
el sistema de deteccion del resto del separador isotépico, separando el vacio del gas de la
camara de deteccion. Seguido a esta ventana se introduce una ventana del mismo material y
espesor que cumple la funcién de separar el isébaro '°B del °Be, debido a la interaccién con
los materiales mencionados anteriormente. Finalmente el haz de iones que ha sido separado
anteriormente interactia con el gas dentro de la camara de deteccién. El gas dentro de la
camara es isobutano C4Hg a una presion de 6 mbar. Todos estos materiales y sus espesores
deben tenerse en cuenta para la realizacién de la simulacion (ver Fig. |5.6]).

E. =14MeV SRIM
12 -

115¢ 10g

1-1 - o

1.05F

AEMeV)

lDBe
0.85 o

D 005 01 015 02 025 03 035 04 045
E(MeV)

Figura 5.8: Espectro de energfas simulado con los datos de SRIM para los iones de “Be y
su isébaro 1°B.

Debido a que el C4Hyg en la camara de deteccion estd a 6 mbar a una temperatura cons-
tante de 20°C se obtiene la densidad haciendo uso de la ecuacion de gas ideal:

n
V= RRT donde n = Mo

Por lo que la densidad del C4;H;g a las condiciones anteriormente mencionadas es:

PMmol
RT

Por los que p = 1.427x107° gem 3. Es importante destacar, que se realiza una simula-
cion para cada uno de los materiales anteriormente nombrados, estos datos son extrapolados

p= (5.7)
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y relacionados entre si. De la informaciéon que arroja el programa, inicamente se tiene en
cuenta la informacién de la pérdida de energia para el haz de iones que entra con la energia
inicial anteriormente mencionada. Ya que en todos los casos se tiene el espesor que debe
atravesar el haz, se tiene en cuenta la siguiente relacion:

dF
i Vsrim
X

Con esta relacién, se obtiene la energia que pierde el haz de iones (que se simula indivi-
dualmente como '°Be o “Be) al atravesar cada uno de los espesores mencionados.

AE = VspinAzx (5.8)
Finalmente por medio de la herramienta SRIM se puede obtener el diagrama E — AFE co-

rrespondiente (ver Fig. [5.8)).

Por otro lado, el programa LISE++ es una herramienta mas versatil, la cual permite
realizar la simulacién completa de las ventanas y de la cdmara de ionizacién (ver Fig.[5.9).
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143842 | 339842
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Figura 5.9: Interfase grafica de LISE++ y creacién del detector de particulas.

Debido a que el proceso que experimenta el ién que atraviesa las ventanas de SisN, e
ingresa a la camara de deteccién entra a bajas energias y no se fracciona, se pone en el
programa como proyectil 1°Be o 9B, en el primer material (Target) se pone la ventana de
separacién de la linea de vacio, posteriormente se agrega un material (Material 1) al cual
se le ponen las propiedades de la ventana de SizN4 que se agrega a la linea y finalmente se
agregan dos materiales mas, para simular los dos dnodos de la caAmara de deteccién para la
realizacion del espectro AE — E. Una vez fijadas las propiedades de la simulacion, se elije la
opcién de visualizar simulacién de montecarlo para AE — E, senalando como AE el material
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3 v E el material 4.

Finalmente se obtiene un espectro de energfa para un i6n de “Be y uno de B. Los
datos obtenidos de la simulacién son graficados en conjunto, de tal forma que se obtiene el
diagrama donde se puede observar la separacién del °Be y del B.
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Figura 5.10: Espectro de energias realizado con LISE++.

De acuerdo con los resultados de las simulaciones, dadas las mismas condiciones (ver Fig.
y , se observa que el modelo que utiliza SRIM sobre-estima el comportamiento del
OB aunque el resultado del maximo de '“Be es similar con el resultado de LISE. Se sabe
que SRIM sobre-estima dicha interaccién, debido a que los espectros de cada ion deben ser
similares, ya que la unica diferencia entre los dos es la carga Z. Por esta razén, para la reali-
zacion de la calibracion de los espectros de energia, se hace uso de los resultados de LISE+4+.

5.3. Primera etapa de medicion AB17

Los primeros analisis realizados para determinar la validez de los datos arrojados con el
sistema AMS fueron desarrollados a partir del analisis de los espectros de energia de cada
una de las muestras y de la implementacion de los diagramas esquematicos por bloque ge-
nerados en cada una de las corridas realizadas. Ademas se aplicaron dos célculos diferentes
para la determinacion de la medida de tendencia central y el error estadistico de los datos,
los cuales fueron nombrados en la seccién (.1l

Para la primera extraccion radioquimica establecida, se tomaron 21 filtros de tres lugares
diferentes CU, IMP y CRN (ver Cap. . Se aplicé el procedimiento radioquimico establecido

95



5.3. PRIMERA ETAPA DE MEDICION AB17

por [11] el cual se puede ver detalladamente en el capitulo [3]

Valor Nominal '’Be/?Be
STD51 2.709x 1071
STD52 8.558x 10712
STD54 2.851x10712

Tabla 5.1: Valor nominal de estdndares certificados [22].

Una vez procesadas las muestras, se obtuvo una cantidad muy pequena de BeO, la cual
fue mezclada con Nb e introducida en catodos de Al. Para esta etapa se obtuvieron 31 cato-
dos, de los cuales 8 eran estandares (STD54 y STD51, ver cantidades exactas de estdndares
en la Tabla [22]) 2 blancos y 21 eran cdtodos con BeO proveniente de los filtros. Estos
catodos fueron organizados en el carrusel, para posteriormente ser medidos con la técnica

AMS.

N¢ Céatodo 1 2 3 4 5 6 7 8
Posicién en carrusel 1 2 3 4 5) 6 7 8
ID Catodo STD54 | BK1 CU1 CuU2 CU3 Ccu4 CU5 | CcU6
N¢ Catodo 9 10 11 12 13 14 15 16
Posicién en carrusel 9 10 11 12 13 14 15 16
ID Céatodo T01 T02 T03 T04 STD54 | BK2 | CU36 | S/N
N¢ Catodo 17 18 19 20 21 22 23 24
Posicién en carrusel 17 18 19 20 21 22 23 24
ID Catodo CuU40 Cu41 Cu42 Cu43 CU44 | STD54 | CV1 | CV2
N¢ Céatodo 25 26 27 28 29 30 31
Posicién en carrusel 25 26 27 28 29 30 31

ID Catodo STD51 | STD51 | STD54 | STDh4 | CV4 CV5 CV6

Tabla 5.2: Caracteristicas de los catodos en el carrusel, nimero de catodo, posicién en el
carrusel e identificador para la realizacién de la extraccion de datos de los archivos generados
por el sistema. Para esta etapa el nimero de catodo coincide con la posicion del catodo en
el carrusel (S/N = cdtodo sin nombre).

Cada catodo fue etiquetado de acuerdo al nombre de la muestra de la que fue extraido
y fue ubicado en una posiciéon determinada en el carrusel. Para cada catodo se tienen tres
caracteristicas de posicion importantes, estas son el niimero de catodo al que corresponde
en todo el conjunto de catodos, la posicion del catodo en el carrusel y su ID para la iden-
tificacién (ver Tab. . Esta informacion es utilizada para obtener mediante un programa
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Figura 5.11: Espectros de energia de un estandar, un blanco y una muestra natural para la
etapa AB17. a) Estdndar, b) blanco y ¢) muestra de filtro atmosférico.

57



5.3. PRIMERA ETAPA DE MEDICION AB17

los cocientes isotépicos y corrientes de cada uno de los datos de manera optimizada y saber
a que muestra corresponde, por lo que es de suma importancia tener estas caracteristicas
para el andlisis de resultados. La etapa de medicion AB17 fue la primera en desarrollarse,
por lo que la sintonizacion del sistema se realizé a partir de los pardmetros de calibracion
suministrados por la empresa HV (Hight Voltage) en el momento de la prueba de aceptacion
del sistema. Los catodos fueron medidos con la técnica y con la calibracién de aceptacion
anteriormente mencionada. Sin embargo, en la etapa AB17 no se consiguié una buena sinto-
nizacion debido a errores sistematicos cometidos tanto en la preparacion radioquimica como
en la calibracion del sistema AMS.

Para obtener una calibracion deseable, los espectros de energia arrojados por el sistema
deben ser coherentes con la naturaleza de las muestras. Segin se entiende, al realizar la
calibracién, un blanco debe carecer de cuentas en la region de integracion de las cuentas de
19Be y un estdndar debe presentar la mayor cantidad de las mismas en comparacién con una
muestra natural. Para la etapa mencionada, no fue posible obtener la diferencia de espectros
anteriormente mencionada (ver Fig. |5.11)).

En las Fig. no se puede distinguir la diferencia entre los catodos del estandar de
calibracién y el blanco, lo que sugiere que, no se realizé una correcta sintonizacién y/o la
preparacién de muestras con el procedimiento radioquimico establecido no fue suficiente pa-
ra la eliminacién de contaminantes en las muestras. De acuerdo con estos resultados, fue
necesario realizar un cambio en el procedimiento radioquimico y una verificaciéon en los ma-
teriales utilizados para la preparacion de muestras, ya que el procedimiento radioquimico es
fundamental para el éxito de la medicién con la técnica AMS segtin se estableci6 en el Cap.
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Figura 5.12: Serie de tiempo (lado izquierdo) y diagrama esquemético con medidas de ten-
dencia central y errores estadisticos para el STD51.

A pesar de que el espectro de energia obtenido era similar al espectro esperado (en su
forma, ver Fig. [5.10)), resultaba anémalo que en los cdtodos con BK** hubiera una mayor
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5.3. PRIMERA ETAPA DE MEDICION AB17

cantidad de cuentas de 1°Be y de cuentas del isébaro “B. Este resultado sugeria, que no se
habia podido llevar acabo la sintonizacion para el Be, no se observaban los requisitos de se-
paracién. Para poder observar dicho resultado a partir de los cocientes isotépicos °Be/?Be,
se realizaron diagramas esquematicos donde se evidencia la dispersion de los datos, para el
BK1 el STD51.1 y el catodo correspondiente a CU1, ademés de las medidas de tendencia

central (media ponderada y mediana) y los errores estadisticos (desviacién estandar ponde-
rada y MAD).
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Figura 5.13: Serie de tiempo (lado izquierdo) y diagrama esquemético con medidas de ten-
dencia central y errores estadisticos para la muestra natural correspondiente a CU1.
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Figura 5.14: Serie de tiempo (lado izquierdo) y diagrama esquemético con medidas de ten-
dencia central y errores estadisticos para el BK.

La Fig. [5.12] evidencia el comportamiento en el tiempo del cociente isotépico obtenido
para esta muestra, ademas de la dispersién por bloque de los datos. Segtun el diagrama de
dispersién, se observa que las medidas de cada corrida son estables y hacen parte del mismo
conjunto de datos, aunque en cada una de las corridas se puede observar que el 50 % de los
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Diagrama esquematico de 10ge/ Be
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Figura 5.15: Diagrama esquemaético para cada catodo involucrado en la medida realizada en
la etapa AB17.

datos de cada bloque se encuentra muy disperso en un rango grande de valores de cociente
isotépico.

Para el catodo con la muestra de CU1 (ver Fig.|5.13)) se tiene una serie de tiempo variable
al inicio de la medida, es estable luego de la primera corrida y la distribucién de los datos
para este caso es mas normal y menos sesgado con respecto al resultado anterior.

Con respecto al cdtodo BK1 (ver Fig. , se observa estabilidad en casi toda la serie de
tiempo, excepto al finalizar. Las medidas de tendencia central son similares y las barras de
error se superponen, por lo que el método para determinar la tendencia central y el error si
los datos se distribuyen de manera normal, no es determinante. Aunque se pueden encontrar
casos en este tipo de datos, donde es necesario el uso de las medidas de tendencia central
robustas y resistentes (mediana, etc.), para que la medida no se vea afectada por los datos
atipicos.

En la Fig. [5.15| se pueden observar los diagramas esquemaéticos de todos los catodos
involucrados en la etapa AB17, incluyendo todas las corridas realizadas para el anélisis. En
este diagrama los catodos correspondientes a la misma muestra, deberian tener el mismo
comportamiento y los blancos deberian estar muy alejados de los resultados de las muestras.
En este diagrama se observa un resultado no deseado, debido a que, al parecer todos los
catodos hacen parte del mismo conjunto de datos y no existe una diferencia significativa
entre el valor de los cocientes isotopicos. Este resultado respalda la informacién obtenida a
partir de los espectros de energia. Uno de los aspectos méds anémalo de este resultado, fue
que los estdandares medidos con AMS sin ser normalizados con respecto al valor nominal del
estdndar, deben ser el 6% del valor nominal y en este caso se tiene un 50 %, lo que no es
coherente con los resultados propuestos en la literatura [11].
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5.4. Segunda etapa de medicion SE17

Teniendo en cuenta los resultados de la etapa AB17, se realizaron los cambios pertinentes
en el procedimiento radioquimico retomado para este trabajo (ver Cap. . Se procesaron
pequenos residuos de 5 filtros de dos lugares diferentes (CUE] e IMP, ver Tab. y se mi-
dieron con la técnica AMS. El separador isotépico fue nuevamente sintonizado a partir de
los pardmetros de prueba y finalmente fue ajustado como se mencioné en el Cap. [4]

N¢ Catodo 1 2 3 4 5 6 7
Posicién en carrusel 15 16 17 18 19 20 21
ID Céatodo BLK | STD54 | BLKF | 40Be | 37Be | 37Be T01
N¢ Céatodo 8 9 10 11 12 13 14
Posicién en carrusel 22 23 24 25 26 27 28
ID Catodo T02 T02 T02 T03 | T03 | BLK | STD51
N¢ Catodo 15 16 17 18 19 20
Posicién en carrusel 29 30 31 32 33 34

ID Céatodo BLKF | 37Be T01 T02 | T02 T03

Tabla 5.3: Caracteristicas de posiciéon y nombre de los catodos analizados en la etapa SE17
con la técnica AMS.

En el procedimiento de extraccion se realizaron ajustes en la parte de lixiviacién, usando
las mismas resinas cromatograficas de la primera preparacion. Esto con el fin de determinar
si alguno de los pasos en el proceso radioquimico fue omitido o si las resinas no cumplieron
su papel en la separacién del 1°Be. A su vez se realizé la preparacién del filtro sin muestra,
el cual se etiqueté como BLKF, usado para la determinacién del fondo en el proceso de
medicién con la técnica AMS y la determinacién correcta de las concentraciones de “Be
(ver seccién anterior).

Fueron preparados 20 catodos para ser procesados, de los cuales 13 hacian parte de las
5 muestras preparadas, 2 estandares un STD54 y un STD51, 2 blancos procesados BLKF' y
2 BLK. Estos fueron introducidos en el carrusel para ser medidos con la técnica AMS (ver
Tab. , para detalles en las posiciones de los catodos).

En la Fig. se observan los espectros de energia para una de las primeras corridas de
un catodo BLK, un estandar STD51 y una muestra de filtro atmosférico correspondiente a
37Be. En el espectro correspondiente al catodo BLK (ver Fig. a)) se puede distinguir
tinicamente la presencia del isébaro B y no existen cuentas significativas en la regién de
integracién del °Be. Ahora, si se analiza el espectro de energfa correspondiente al citodo
STD51 (ver Fig. b)), existe una gran cantidad de cuentas en la regién de integracién

3La notacién 40Be y 37Be de la Tabla[5.3|se refiere a catodos realizados con muestras de un lote distinto
al genérico de estas medidas.
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Figura 5.16: Espectros de energia de a) un catodo blanco BLK b) un estandar STD51 y c)
Un catodo de muestra 37Be para la etapa SE17.
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Figura 5.17: Diagramas esquemdticos de un cdtodo BLK a) Ratio 'Be/?Be b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y c) Corriente de “Be para la etapa SE17.

de 1°Be y estd completamente separado del isébaro B, esta primera parte indica que el

sistema se pudo sintonizar perfectamente y es posible seguir analizando los resultados con
respecto a las muestras naturales.
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Figura 5.18: Diagramas esquemadticos de un cdtodo STD51 a) Ratio 1°Be/?Be b) Cuentas de
10Be en la regién de integracién y ¢) Corriente de Be para la etapa SE17.

La Fig. ¢) muestra el espectro de energia de una de las muestras naturales proce-
sadas en una de las primeras corridas realizadas, en ésta se evidencia una gran cantidad
de contaminantes, aunque se alcanzan a distinguir cuentas en la regién de integracion que
corresponden a las cuentas de °Be extraidas de la muestra. Es importante destacar, que,
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por problemas en el sistema de control, en esta sintonizacién del separador isotépico no se
introdujo la ventana de SizNjs o, por lo que puede influir en el resultado del andlisis.
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Figura 5.19: Diagramas esquematicos de un catodo 37Be a) Ratio 1°Be/?Be b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y c) Corriente de “Be para la etapa SE17.

Siguiendo el procedimiento estadistico planteado al principio del capitulo para la reali-
zacion del analisis de los datos, se realizaron los diagramas esquematicos de los cocientes
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isotépicos 1Be/?Be, las cuentas de °Be y la corriente de “Be para cada una de las corridas
realizadas a los 20 catodos analizados.
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Figura 5.20: Diagramas esquematicos de todos los cédtodos a) Ratio '°Be/?Be b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y c¢) Corriente de “Be para la etapa NO17.
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Realizar la esquematizacion de cada una de las corridas, teniendo en cuenta cada uno
de los parametros que influyen en la determinacién del cociente isotépico, permite obtener
una discriminacién de los datos de medida del catodo. Un catodo que contiene un blanco,
por ejemplo BLK.1, debe tener como resultado un cociente isotépico del orden de 1071°, lo
que conlleva a tener pocas o ninguna cuenta en la regién de integracion, pero que implica
la presencia de una corriente estable de “Be. En la Fig. se muestran los diagramas co-
rrespondientes al catodo mencionado anteriormente, si se observa la serie de tiempo para el
cociente isotdpico del catodo (ver lado izquierdo de la Fig. [5.17|a)), se puede ver una senal
que oscila entre un valor minimo cercano a 1x 107 y 10x 1071°. La estabilidad de los datos
puede verse en los diagramas esquematicos de cada una de las corridas al lado derecho de
la Fig. |5.17| a), es posible ver la presencia de pocos datos atipicos que influyen ligeramente
en la determinacién de la medida de la tendencia central del conjunto de datos. La mediana
de cada una de las corridas es estable (ver tridngulos rojos de la Fig.|5.17|a)) aunque difiere
por debajo de un orden de magnitud de la media (ver circulos azules del lado derecho de la

Fig. .17 a)).

La serie de tiempo de la cantidad de cuentas es similar a la del cociente isotépico de
10Be/?Be (ver lado izquierdo de la Fig. b)), en el diagrama esquemdtico se observa
también un comportamiento similar y se puede ver con claridad que el cociente isotopico
calculado por el sistema es atribuido a unas pocas cuentas en la regién de integracion (ver
lado derecho de la Fig. b)), siendo éste el factor que hace que aumente el cociente
isotépico hasta el valor maximo anteriormente mencionado. Se observa un comportamiento
similar en las medias y medianas de cada corrida en comparacién con los cocientes isotopicos

del catodo BLK.1.

Es importante senalar que la corriente es uno de los factores importantes que deben ana-
lizarse, para determinar si los cocientes isotépicos calculados por el sistema son confiables.
Es decir, si no existe corriente de Be, el cociente isotépico determinado por el sistema no
tiene validez, aun se encuentren cuentas en la regién de integracién. Por lo que, realizando
la observacion de la Fig. ¢), se puede concluir que el cdtodo presentaba una intensidad
de corriente alta en cada una de las corridas y que ademas presentaba estabilidad durante
el proceso de medicién (a pesar de que en el lado derecho de la Fig. la corriente pa-
rezca inestable, ésta siempre se mantiene dentro del mismo orden de magnitud, por lo que
se considera estable en este tipo de medidas). Las medias y medianas en cada una de las
corridas fueron estables y su comportamiento fue similar, esto se puede evidenciar hacien-
do una anadlisis a las barras de error asociadas a cada una de las medidas de tendencia central.

Realizando el mismo analisis anterior, para un catodo con STD51, se obtiene una serie
de tiempo estable con respecto a un centro que aumenta al inicio y disminuye en la misma
tasa al final (ver lado izquierdo de la Fig. a)). Al determinar la medida de tendencia
central en cada una de las corridas se suaviza la serie de tiempo, en este caso se superponen
los valores de media y mediana lo que indica que para este caso los datos se distribuyen de
manera normal. Con respecto al diagrama esquematico de los cocientes isotopicos, se puede
concluir que todas las corridas hacen parte del mismo conjunto de datos y que a pesar de
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la existencia de datos atipicos, no son relevantes en las medidas de tendencia central(ver
lado derecho de la Fig. [5.18 a)). Con respecto a las cuentas (ver lado izquierdo de la Fig.
b)) es evidente que existe un incremento de las mismas en la regién de integracién con
respecto al BLK de la Fig. b); se observa un aumento en la cantidad de cuentas en las
ultimas dos corridas el cual se corresponde al aumento de la corriente en el mismo intervalo

de tiempo (ver Fig. ).

La corriente de °Be del catodo STD51 va aumentando en el tiempo, aunque no en gran
medida, el comportamiento de la serie de tiempo es mas suave, debido a que la medida de
esta magnitud no es en unidades enteras como se realiza con las cuentas, esto tiene que ver
también con la abundancia del *Be (ver Fig.|5.18/c)). Es importante destacar que esta senal
tiene un comportamiento que se corresponde al de las cuentas y su aumento tiene que ver
en la disminucion de las dos ultimas corridas en la determinacién del cociente isotopico por
parte del sistema. De la misma forma se observa estabilidad en las medidas de tendencia
central y una correspondencia con respecto a las barras de error de cada una de las medias.

Los cocientes isotépicos determinados por el sistema en cada una de las corridas para el
cédtodo 37Be (muestra natural) son estables y hacen parte del mismo conjunto de datos, al
igual que el estandar STD51 en la grafica anterior, existe una estabilidad en el comporta-
miento de los datos y éstos son suavizados a partir de las medidas de tendencia central, las
cuales se superponen en este caso debido a la estabilidad de los datos (ver lado derecho Fig.
5.19/a)). Debido a la cantidad de portador de Be anadido en el proceso de preparacion de
muestra y a la cantidad de muestra utilizada, se obtiene un cociente isotépico del orden de
10713, cabe resaltar que se espera que esta cantidad cambie dependiendo de la cantidad de
muestra utilizada y de portador anadido en la preparacion de la muestra.

De acuerdo al resultado que se muestra en el espectro de energia correspondiente al cato-
do 37Be, se espera la presencia de pocas cuentas de 1°Be en la regién de integracién (ver lado
derecho Fig. b)). La corriente de ?Be tiene un comportamiento similar al de las cuentas
de la muestra, sin embargo su resultado es suavizado. El cociente isotopico para cada una de
las corridas es consistente para esta muestra, por lo que se considera un catodo valido para
ser procesado (ver lado derecho Fig. c)). Es importante tener en cuenta que la corriente
es uno de los parametros que debe observarse para poder determinar si es correcto el valor
de cociente isotopico encontrado a partir de las medidas de tendencia central, ya que pueden
existir variaciones en la corriente en el separador isotépico que cambien por completo el valor
de los cocientes isotopicos.

Para esta etapa también se realizé la visualizacién general de los datos a partir de los
diagramas esquematicos teniendo en cuenta todas las corridas para cada catodo. En estos
diagramas se puede ver la forma en que se distribuyen los resultados por catodo y a su vez
indica si existe alguna inconsistencia en el catodo, que no permite ser tomado en cuenta en
las mediciones. Para esta etapa, tanto la corriente, como las cuentas son consistentes para
cada uno de los catodos, por esta razon los cocientes isotopicos determinados a partir de los
métodos estadisticos aqui planteados, son representativos del conjunto de datos analizado
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(ver Fig. [5.20)).

A pesar de la estabilidad existente en los catodos (ver Fig. y teniendo en cuenta
la informacion estadistica recolectada en todas las corridas, el espectro de energias de las
muestras (ver figura no presenta una separacién clara del “Be, se puede decir que
existe mucha contaminacion, por lo que no se puede asegurar que las concentraciones a de-
terminar a partir de este primer procedimiento sean el radioisétopo de interés. Lo que puede
concluirse de esta medicion es que existian inconsistencias tanto en el procedimiento quimico
como en el proceso de sintonizacion del separador isotépico.

5.5. Tercera etapa de medicién NO17

En la tercera extraccién radioquimica NO17, se tomaron cuatro filtros del sitio IMP. Esta
vez se cambiaron las resinas cromatogréficas en el procedimiento de extraccion radioquimica
y se establecié un nuevo procedimiento, el cual ya fue explicado en el Cap. [3|

Una vez obtenidos los resultados de la medicion con AMS se realizd el primer analisis
estadistico, mostrando los diagramas esquematicos para cada catodo con respecto al cociente
isotépico, el nimero de cuentas de °Be y la corriente del YBe. A continuacién se muestran
los espectros de energia para tres de los cdtodos medidos en esta etapa, para verificar la
correcta separacién del °Be en la sintonizacién. Seguido a esto, se realizé el procedimiento
estadistico grafico aqui establecido, para observar el comportamiento de los datos en el tiem-
po y ver su estabilidad. Los espectros de energia y diagramas esquematicos fueron realizados
para un blanco BLK, un estdndar STD51 y una muestra T06.

N¢ Catodo 1 2 3 4 5 6 7
Posicién en carrusel 15 16 17 18 19 20 21
ID Céatodo T04 T04 T05 T05 T06 T07 | BLKF
N° Catodo 8 9 10 11 12 13 14
Posicién en carrusel 22 23 24 25 26 27 28
ID Catodo BLK | STD51 T04 T04 TO05 T05 | BLK
Ne Catodo 15 16 17 18 19 20
Posicién en carrusel 29 10 11 12 13 14

ID Catodo STD51 | STD52 | STD52 | STD53 | STD53 STD53

Tabla 5.4: Caracteristicas de posicién y nombres de cdtodos analizados en la etapa NO17
con la técnica AMS.

En la Tab. se muestran las caracteristicas de posicién para cada uno de los catodos
medidos con la técnica AMS. Con esta informacién se realiza la separacién de los datos de
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interés y se obtienen los diagramas para el analisis estadistico.

Los espectros de energia correspondientes a los catodos analizados en esta etapa, se en-
cuentran mucho mas limpios que en la etapa anterior, ademads existe una separacion muy
clara entre el BLK y el STD y el espectro relacionado con la muestra natural, es consistente
ya que presenta cuentas con comportamiento similar al STD, en la regién de integracion
correspondiente al '“Be (ver Fig. . La mayoria de los catodos en esta etapa, arrojaron
este tipo de resultados en los espectros de energia relacionados con las muestras naturales,
a pesar de verse mas contaminado que el espectro correspondiente a un estandar. Por tales
razones se puede decir que la técnica de preparacién de muestras y sintonizacién del sistema,
mejoraron radicalmente en esta tercera etapa.

Ahora al analizar los diagramas esquematicos de las muestras ejemplificados en los es-
pectros de energia de la Fig. [5.22] se obtiene estabilidad en el comportamiento general de
los datos. Para el caso del BLK, la medida de tendencia central es menor a 5 x 1071° y
es similar para los dos métodos estadisticos y es consistente con el orden de la medida de
proporcion de los diferentes blancos medidos con AMS. A su vez en términos de las cuentas,
éstas deben ser de una a dos cuentas en su mayoria, como se observa en este caso existen
datos atipicos con valores de hasta tres cuentas de °Be en la regién de integracién (se sabe
que para un blanco el nimero de cuentas debe ser nulo debido a que no tiene que presentar
19Be). Finalmente la corriente de este blanco es del orden de 107% A, lo que indica que existe
una buena conduccién y el catodo no esta defectuoso. Es importante verificar la corriente de
los catodos ya que existen fluctuaciones significativas que alteran el cociente isotopico real
determinado por el sistema.

La serie de tiempo de los cocientes isotopicos de los estandares es muy estable, presenta
pocos datos atipicos y las medidas de tendencia central son consistentes para los dos métodos
estadisticos utilizados. Las cuentas de °Be son consistentes con respecto a las corrientes y
tienen un comportamiento similar, tanto las cuentas como las corrientes de este catodo en
cada una de las corridas tienen el mismo comportamiento y son del orden de magnitud
esperado para las medidas de estdndares con la técnica AMS (en torno al 10 % del valor

nominal del estandar, ver Tabla .

Finalmente, en los diagramas esquemaéticos correspondientes a una de las muestras natu-
rales procesadas en esta etapa NO17, los cocientes isotopicos presentan un comportamiento
estable en cada una de las corridas, siendo muy similar al comportamiento estadistico del
cociente isotépico del STD51, tanto la serie de tiempo como el suavizado a partir de las
medidas de tendencia central por corrida, muestran una estabilidad de los datos en un rango
de (2-18)x107*? (ver Fig. [5.23).

Las cuentas en la regién de integracién de esta muestra ambiental son muy pocas com-
paradas con las cuentas que se pueden obtener en un estandar. Esta diferencia fue evidente
en el espectro de energia y es comprobable mediante la visualizacion de cuentas por medio
de estos diagramas de andlisis estadistico (ver Fig. [5.24)). Estas cuentas indican la cantidad
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Figura 5.21: Espectros de energia de a) un blanco b) un estdndar y c¢) una muestra para la

etapa NO17.
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Figura 5.22: Diagramas esquemdticos de un cdtodo BLK a) Ratio '“Be/?Be b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y ¢) Corriente de Be para la etapa NO17.

de 4tomos de °Be que contenia el cdtodo con la muestra TO6 y que fueron detectados por
el sistema de deteccién de gas. La corriente de Be también tiene un orden de magnitud
consistente ya que es del orden de la corriente de “Be e un estdndar, lo que muestra que los
cocientes isotépicos determinados con esta medida son consistentes y es posible determinar
las concentraciones presentes en estas muestras.
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Figura 5.23: Diagramas esquemadticos de un cdtodo STD51 a) Ratio 1°Be/?Be b) Cuentas de
10Be en la regién de integracién y ¢) Corriente de Be para la etapa NO17.

Finalmente, se realizaron los diagramas esquematicos para cada una de los catodos me-
didos, lo que permitié observar el comportamiento general de todos los datos arrojados por
el sistema teniendo en cuenta cada una de las corridas realizadas (ver Fig. |5.25)). Este dia-
grama permitié observar el comportamiento anémalo del catodo BLKF, donde los cocientes
isotopicos no tenian algin comportamiento coherente y se conservaban datos anémalos. Si
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se observa el diagrama esquematico de las corrientes, se observa que el catodo BLKF es casi
cero, por lo que es posible que el catodo perdiera la muestra antes de ser montado en el
carrusel del SI. No obstante, habia montadosmas blancos de sintonizacion para validar la
calidad de las muestras. El resto de éstas arrojé un comportamiento estable aun teniendo
en cuenta la presencia de los datos atipicos (ver Fig. |5.25).
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75



5.6. CUARTA ETAPA DE MEDICION FE18

5.6. Cuarta etapa de medicién FE18

A partir de la ultima medicién realizada (FE18), se implementé el procedimiento radio-
quimico y se establecié la cantidad de muestra minima necesaria para obtener informacion
confiable, ademds de realizarse la correcta sintonizacion de la técnica AMS para determinar
las concentraciones de °Be a partir de muestras de aerosoles.

N¢ Catodo 1 2 3 4 5 6 7 8
Posicién en carrusel 12 13 14 15 16 17 18 19
ID Céatodo T02 T03 T03 T04 T04 CU1 Ccu2 | CU3
N¢ Catodo 9 10 11 12 13 14 15 16
Posicién en carrusel 20 21 22 23 24 25 26 27
1D Céatodo Cu3 BLK | BLKF | BLKF | STD51 Ccu4 CU5 | CU5
N¢ Catodo 17 18 19 20 21 22 23 24
Posicién en carrusel 28 29 30 31 32 33 34 35
ID Céatodo Ccu7 Ccu7 C3 C4 Ch Ch BLK | BLKF
N¢ Catodo 25 26 27 28 29 30 31 32
Posiciéon en carrusel 36 37 38 39 40 41 42 43
ID Catodo BLKF1 | STD51 | C10 C10 C9 C8 C8 Cc7
N¢ Céatodo 33 34 35 36 37 38 39
Posicién en carrusel 44 45 46 47 48 49 50

ID Catodo Cc7 C6 C6 BLK | BLKF2 | BLKF3 STD51

Tabla 5.5: Caracteristicas de posicién y nombre de cdtodos analizados en la etapa FE18.

En esta etapa se introdujeron muestras correspondientes a los tres lugares de muestreo
planteados en el Cap. [3] los cuales fueron etiquetados y puestos en el carrusel segin las
posiciones que se muestran en la Tab.[5.5] Se realiz6 el procedimiento de andlisis estadistico
planteado al igual que cada una de las etapas hasta entonces realizadas. A diferencia de
las etapas anteriores, finalmente se tenia la certeza de que el procedimiento radioquimico
y la sintonizacién para la medicién de “Be eran adecuados (desde la etapa NO17). Este
resultado puede verse satisfactoriamente en la Fig. [5.26] donde se muestran los espectros de
energias correspondientes a uno de los catodos BLKF analizados, un STD51 y una muestra
natural (C3). En comparacién con las etapas anteriormente realizadas, es el espectro més
limpio que se logré obtener en el proceso de caracterizacion, ademas se diferencian clara-
mente las cuentas de 1°Be en la regién de integracién de la muestra C3, mostrando el éxito
de la caracterizacién del sistema y de los procedimientos radioquimicos necesarios para la
medicion.

Nuevamente se analizaron individualmente cada uno de los catodos en términos del co-
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Figura 5.27: Diagramas esquemadticos del cdtodo BLKF a) Ratio °Be/?Be

b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y c¢) Corriente de ?Be para la etapa FE18.

ciente isotépico, la cantidad de cuentas de °Be y la corriente de *Be. En la Fig. se
muestra el comportamiento del BLKF que se mostré en la Fig. [5.20, segun los diagramas
esquematicos de cociente isotépico y cuentas, se muestra por medio del método EDA que
la medida de tendencia central del cociente isotépico es del orden de 107% y la cantidad
de cuentas es totalmente nula, si se observa el promedio, existe una fuerte influencia de los
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Figura 5.28: Diagramas esqueméticos del cdtodo STD51 a) Ratio °Be/?Be b) Cuentas de
19Be en la regién de integracién y c¢) Corriente de ?Be para la etapa FE18.
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datos atipicos presentes en la muestra, lo que genera ligeras variaciones en este resultado, sin
embargo las diferencias no son de ordenes de magnitud, lo que de todas formas hace vélido
cualquiera de los dos resultados.
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Figura 5.29: Diagramas esquematicos del citodo de la muestra C3 a) Ratio °Be/?Be b)
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La insignificancia de la diferencia de métodos estadisticos puede verse con mas claridad
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5.6. CUARTA ETAPA DE MEDICION FE18

en la Fig. b) donde el nimero de cuentas maximo presente en el conjunto de datos es
de dos cuentas, siendo esta cantidad un dato atipico del conjunto de datos. Finalmente, al
observar la corriente de ?Be del catodo BLKF, se concluye que la informacién arrojada para
este catodo es correcta, debido a que existe corriente en el catodo y es estable durante todo
el proceso.

El resultado del STD51 en esta etapa es similar al del caso anterior, la diferencia es la
eficiencia en la cantidad de cociente isotépico obtenido, siendo cercano al 10 % del valor
nominal establecido en la literatura para este catodo (ver Tabla , siendo ademas un re-
sultado muy adecuado en comparacion a la anterior etapa. Esto puede verse, al comparar los
resultados de las figuras de los espectros correspondientes a los estandares de las etapas SE17
(ver Fig. b)) y FE18 (ver Fig. b)). Se evidencia estabilidad en el comportamiento
de los cocientes isotopicos teniendo en cuenta el resultado de los dos métodos estadisticos
aqui planteados. El esquema de las cuentas es consistente con respecto a la corriente, en-
tonces se puede decir que: si existen consistencia entre el comportamiento de las cuentas y
la corriente, los cocientes isotOpicos van a ser méas estables y constantes en la medida (ver
Fig. . Los diagramas esquematicos correspondientes a la muestra natural C3, indican
que los valores correspondientes de cociente isotopico son estables, lo cual se puede afirmar
mediante el suavizado con las medidas de tendencia central al igual que los casos anteriores.
Las cuentas tienen el mismo comportamiento que la corriente y debido a su consistencia, los
cocientes isotépicos medios en el tiempo pueden considerarse constantes, ya que el intervalo
de variacién de esta cantidad es muy pequena (ver Fig. [5.29)).

En la Fig. se muestran los diagramas esquematicos para todos los cdtodos medi-
dos con la técnica AMS, en esta etapa se puede observar que existen por lo menos cuatro
catodos con muestra que presentan una gran cantidad de datos atipicos en el diagrama co-
rrespondiente a los cocientes isotépicos. Para verificar que los resultados de dichos catodos
no muestran estabilidad y no son confiables, se observan los diagramas esquemaéticos indivi-
duales de cuentas de °Be y la corriente de “Be. Los catodos con resultados incoherentes en
el diagrama esquematicos de cocientes isotépicos son: TO2.1, CU3.2, C8.2, C6.1 y C5.1 y los
catodos con resultados incoherentes en las corrientes son: TO2.1, CU3.2, BLKF.3, BLKF1,
C8.2 y C6.1. Con respecto a las cuentas de °Be no se puede ver gran diferencia en el niimero
de cuentas ni se puede observar alguna discriminacién de los catodos defectuosos. Entonces,
como se habia dicho anteriormente, los catodos que presentan un comportamiento anémalo
en el diagrama esquematico de cocientes isotopicos, deben ser verificados con el diagrama de
corrientes, si no tienen corriente o la corriente es muy cercana a cero, el catodo no contiene
informacion confiable, en ese caso se tiene que los catodos TO2.1, CU3.2, C8.2, C6.1 BLKF.3
y BLKF1 no presentan resultados confiables y es necesario descartar esta informacion. El
error en ellos puede tener origen en la pérdida de muestra durante la manipulacion de catodos.

Si se analizan con diagramas individuales los catodos defectuosos, se podra ver con més
detalle el comportamiento del mismo en funcién del tiempo y sera posible ver si en todo el
tiempo de medicién los catodos tuvieron problema. En la Fig. se muestran los diagramas
esquematicos del catodo C8.2 y TO2.1. En el catodo C8.2 se puede observar claramente que
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Figura 5.31: Diagramas esqueméticos del cdtodo C8.2 defectuoso a) Ratio °Be/Be b) Co-
rriente de ?Be para la etapa FE18.

desde la primera corrida, la corriente de ?Be fue del orden de nA y posteriormente cayé a
cero, lo que indica que no habfan cuentas ni de °Be ni presencia del portador de Be anadi-
do durante el proceso de preparacion radioquimica, sin embargo, ya que existe otro catodo
de la muestra C8, es probable que existiera un error sisteméatico en la medicion de este catodo.

Con respecto a la muestra T02.1 (ver Fig. , se observa la presencia de pocas cuentas,
del orden de un blanco y de la misma forma una corriente muy pequena, la cual fue cayendo en
el tiempo de manera similar al caso anterior, sin embargo en este caso no puede asegurarse
si el error es del catodo o del procesamiento de la muestra. El andlisis de los cocientes
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Figura 5.32: Diagramas esquematicos del catodo T02 defectuoso a) Ratio

19Be/9Be b) Co-
rriente de ?Be para la etapa FE18.

isotopicos, de las cuentas y de las corrientes, teniendo en cuenta todas las corridas en el
proceso de medicién con la técnica AMS, permite discriminar entre la informacion correcta

y la que no lo es, por esta razén es importante realizar este analisis antes de empezar con la
determinacién de las concentraciones de °Be.
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5.7. Muestras relacionadas en etapas NO17 y FE18

Teniendo en cuenta las etapas en donde se obtuvieron los mejores resultados y con las
cuales se logré establecer la caracterizacién del AMS para la medicién de *Be (NO17 y
FE18), es posible realizar una comparacién del comportamiento estadistico de una muestra.
La muestra TO4, fue procesada tanto en NO17 como en FE18, con las mismas condicio-
nes radioquimicas por lo que si se obtiene un comportamiento estadistico similar, se pude
establecer un indicio de reproducibilidad en la preparacién de muestras; sin embargo, es
necesario realizar mas comparaciones para asegurar dicha aseveracion.

Siendo el espectro de energia uno de los primeros factores que se observa en el anédlisis
de los datos arrojados por el sistema AMS, se observa una separacién correcta del 1°Be y
el 1°B, sin embargo en la etapa NO17, el espectro ésta un poco més contaminado que el
espectro de la etapa FE18 de la muestra T04. Al analizar las series de tiempo de los dos
catodos relacionados, se observa un comportamiento similar al ser suavizados y el orden
de magnitud es similar en cada uno de los casos. Sin embargo, no se puede establecer una
completa relacion en este comportamiento ya que es necesario tener en cuenta los parametros
de masa de portador de Be y masa de la alicuota para hablar de la relacién de dichas
muestras. Estos valores se tendran en cuenta en el Cap. [6] para mostrar los resultados de las
concentraciones.
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Figura 5.33: Esquemas generales para el andlisis de resultados de la muestra relacionada
tanto en NO17 como en FE18 a) Ratios de la muestra TO4 y medidas de tendencia central.
b) Espectro de energia de la muestra TO4 en la etapa NO17. c¢) Ratios de la muestra TO4
en la etapa FE18 con los dos métodos estadisticos para el calculo de errores y medidas de
tendencia central. d) Espectro de energia de la muestra TO4 en la etapa FE18.
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Capitulo 6

Resultados

Como introduccion a este capitulo se realiza una explicacion sobre el método para calcular
los valores de concentraciones de °Be, en 4tomos por gramo, a partir de los cocientes isotépi-
cos arrojados por el sistema AMS para una muestra natural. Posteriormente, se muestran
los resultados, los cuales se determinan a partir de los espectros de energia y los diagramas
esquematicos del Cap. [5} aqui unicamente se realiza el estudio de las etapas NO17 y FE18,
debido que en estas etapas se establecié el procedimiento para la caracterizacién.

6.1. Procedimiento para la determinaciéon de concen-
traciones de "Be

Para determinar las concentraciones de °Be a partir de una muestra natural, se usé
el procedimiento planteado por [66] a partir de muestras de cuarzo (roca). Debido a que
el procedimiento radioquimico no depende del tipo de fuente de donde es extraido, no se
realizaron modificaciones con respecto al tipo de material muestreado en el procedimiento
matematico planteado por el autor.

Del procedimiento estadistico planteado en la seccion anterior se obtienen la medida de
tendencia central y el error estadistico de los cocientes isotépicos arrojados por el sistema, a
estos valores se les debe realizar un ajuste o normalizacién (ver Ec. (6.1))) con un estandar
y un blanco procesado.

T'n

mr — — \Tmm — Tbm 6.1
r - (r Tom) (6.1)

Donde r,,, hace referencia al cociente isotépico real de la muestra, r,, es el cociente del
estdndar nominal usado para la normalizacién (ver STD51 en Tab. , rm €s el cociente
del valor nominal medido con la técnica AMS que ha sido extraido estadisticamente, 7,,,, es
el cociente de la muestra medida con la técnica AMS y 7y, es el cociente correspondiente
al blanco procesado con el filtro sin presencia de °Be que ha sido medido con la técnica
AMS [11]. Una vez obtenidos estos valores para la medida de tendencia central encontrada,
se realiza el cdlculo del error real, donde se hace uso de la ley de propagacion de errores:
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IOBE

o3 (2 o

La funcién f sera la proporcion real r,,,., x; son cada una de las variables que tienen un
error asociado y o el error asociado a cada una de estas variables. Para el caso especifico de
este problema se tiene que:

or 2 or 2 or 2 or 2
= mr 2 —_mr 2 . mr 2 mr 2 6.3
7 \/( ory, > Int <8rnm> Tnm (87‘mm> Tmm + <8rbm> Oom (6:3)
Derivando la Ec. (6.1) con respecto a cada una de la variables senaladas en la Ec. (6.3)),

se tiene:

OT yr 1
o = T—(rmm — Tbm) (6.4)
8rmr —Tn
or = r2 (rmm - rbm) (65)
aTm’r Tn
o o (6.6)
Ty Tn
(97"5 - _7‘_ (67)

Remplazando en la Ec. (6.3) se obtiene la ecuacién general del error real asociado a la
medida de la proporcion real de los datos:

2
Oy = 1 (Pom — Tbm)2 (g% + <T—"anm) > +1r2 (02, +02.) (6.8)
Tn'm rnm

Una vez determinado el 7, y su error o,,., se procede a determinar las concentraciones

de 1“Be que es lo equivalente a determinar el numero de dtomos Niog, en gramos de muestra.
Ya que el procedimiento planteado por [66], el cual se usa en este trabajo para determinar
dichas concentraciones, hace uso del nimero de atomos presentes en el blanco procesado
para determinar la concentracion, es necesario modificar la ecuacién para el procedimiento

(ver Ec. (6.9)).

1 (7M. Na
Niogy = — ( Dmr2Zel¥a .
B =g ( PMp, ”b> (6.9)

En el procedimiento de normalizacién de los cocientes isotépicos (ver Ec. (6.1])) se tuvo en
cuenta la contribucién del blanco procesado, por lo que seria incorrecto tener en cuenta esta
cantidad nuevamente para determinar las concentraciones. Para determinar esta cantidad
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haciendo uso de la normalizacién planteada en la Ec. (6.1]), es necesario eliminar el término

ny, de la Ec. (6.9):

1 (1 M,N4
Niog, = — [ mrZelta 1
"Be M( PMg, ) (6.10)

Donde M es la masa de la muestra, r,,, es el cociente real de la muestra calculado en
el paso anterior, M. es la masa del portador de Be anadido, N4 es el niimero de Avogadro
(6.022x10% mol™') y PMp, es el peso molecular del Be (9.012 kg-mol™!).

Nuevamente, el error asociado a la determinacién de las concentraciones de Be en las
muestras naturales debe ser calculado teniendo en cuenta la ley de propagacion de errores
(ver Ec. (6.2)). La incertidumbre de la concentracién de °Be en los filtros atmosféricos a
partir de la Ec. tiene dos fuentes de incertidumbre diferentes: la incertidumbre en la
medicion del cociente de los is6topos o,,, v la incertidumbre del portador de Be agregado a
la muestra en el proceso de extraccién radioquimica oy, (ver Ec. (6.11)). La incertidumbre
del cociente isotopico, es calculada por el método planteado en la seccién anterior y la incer-
tidumbre en la concetracién de Be en soluciones comerciales es tipicamente del 1 %, o sea que
la incertidumbre de la masa de portador de Be anadido es entonces un 0.01 de dicho valor [66].

ONwog, > [ONwpg, 2
ONyoy, = \/( o crmr) +< L oM, (6.11)

Derivando cada uno de los términos de la Ec. |6.10] como se muestra en la Ec. [6.11] se
tiene:

ONwg,  M.Ny
Orpe  MPMg,

aNloBe . Tm'rNA
oM, — MPMg,

Reemplazando estos resultados en la Ec. (6.11)) se obtiene el error asociado a la medida
de las concentraciones de 4tomos de °Be en una muestra natural determinada:

M_.N 2 7N A 2
_ _TmriVA 14
CTNmBe \/(MPMBeo_mr) + (MPMBeOMC) (6 )

En conclusién, para determinar las concentraciones de °Be es necesario realizar la nor-
malizacion con respecto a un estandar conocido y determinar el error asociado a la norma-
lizacién (ver Ec. y (6.8)). Posteriormente, se introducen estos valores en la ecuacién
para calcular el nimero de dtomos de '°Be en muestras naturales (ver Ec. ) Sien la
normalizacion no se tiene en cuenta la correccion de fondo proporcionada por el blanco pro-
cesado, es necesario determinar el nimero de dtomos de '°Be en un blanco procesado [66].
Finalmente se determina el error asociado al cdlculo de las concentraciones de “Be en la
muestra.

(6.12)

(6.13)
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6.2. Analisis de muestras

De acuerdo al procedimiento planteado en la seccién [6.1], se realizé la normalizacién de
los cocientes isotépicos arrojados por el sistema AMS en los catodos de interés. Para llevar
a cabo este procedimiento fue necesario escoger una de las muestras no procesadas (BLK),
debido a que los filtros realizados para este fin, fueron descartados por sus malos resultados
estadisticos y su mal comportamiento en los espectros de energia, teniendo en cuenta todas
las corridas.

Para la etapa NO17 se tomé en cuenta el cociente estadistico del catodo 28 (BLK) como
blanco, para su determinacién fue necesario realizar el calculo de la medida de tendencia
central y el error estadistico asociado, teniendo en cuenta los dos métodos planteados en
el Cap. || (ver resultados en anexo A). Por medio de la Ec. se realizaron las normali-
zaciones y se determiné el error asociado a cada uno de los catodos. En la Fig. puede
observarse la normalizacion realizada con los errores de cada uno, inicamente de las mues-
tras que se encontraron validas al haber realizado el anélisis propuesto en el capitulo anterior.

18 X 10712 Comparacion de métodos muestras NO17
-«
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14} .
%)
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Figura 6.1: Resultados de normalizacién de cdtodos teniendo en cuenta la correccion del
blanco (BLK) tanto por el método estadistico tradicional como por el EDA.

En la Fig. [6.1] se puede observar una diferencia significativa en el cociente de los cdtodos
correspondientes a las muestras TO4 y TObS con respecto a TO6. Debido a que el cociente es
una medida de proporcién entre la presencia del isétopo inestable (1°Be) y el is6topo estable
(?Be), la presencia de mucha o poca cantidad de portador de Be puede hacer cambiar de
manera significativa dicha cantidad. Si se analiza el procedimiento experimental realizado
para la preparacién y extraccién de muestras, es posible evidenciar tal caracteristica de los
resultados. En la Tab. se observa que para las muestras correspondientes a TO4 y TO5,
se anadi6 una mayor cantidad de portador de Be, aproximadamente 4 veces mas de lo esti-
pulado en el procedimiento (ver Tab. , lo que prueba que no es posible afirmar por medio
de la normalizacién, si existe o no una mayor cantidad de °Be en las muestras. La presencia
de mayor portador de Be en las muestras, hace que los resultados a partir de estos filtros
se encuentre mas diluidos y se observe tal diferencia en la normalizacion de los cocientes
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Muestra | Cétodo | Me(g) | oc(g) | Mis(g) | Mys(g) | Mm(g) | Vy(m?)
TO4.1 15 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.860 4.290 | 0.5695 | 4929.51
TO4.2 16 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.860 4.290 | 0.5695 | 4929.51
TO5.1 17 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.88 4.15 0.5516 | 4312.57
TO5.2 18 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.88 4.15 0.5516 | 4312.57
TO6 19 2.58e-04 | 2.58e-06 3.9 4.16 0.5485 | 4294.38
TO7 20 2.58e-04 | 2.58e-06 | 3.89 4.15 0.3624 | 4242.30
TO4.3 24 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.860 4.290 | 0.5695 | 4929.51
TO4.4 25 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.860 4.290 | 0.5695 | 4929.51
TO5.3 26 1.02e-03 | 1.02¢-05 | 3.88 4.15 0.5516 | 4312.57
TO5.4 27 1.02e-03 | 1.02e-05 | 3.88 4.15 0.5516 | 4312.57

Tabla 6.1: Caracteristicas de masa del filtro procesado y cantidad de portador de Be anadido
segun la muestra procesada para la etapa NO17. El sombreado azul senala las muestras con
mayor cantidad de portador de “Be. (El significado de cada variable puede consultarse en la

seccion .

isotépicos.

Para poder observar una diferencia con respecto a la presencia de 1°Be en una muestra,
aun en el proceso de normalizacidn, es necesario que todos los parametros de preparacién
y extraccién radioquimico sean los mas parecidos posible. De lo contrario, no es posible tal
comparacion ya que los resultados obtenidos hasta ahora son proporciones.

Para la etapa FE18, se introdujeron los trozos de filtros residuales de la etapa AB17E|
para poder realizar un analisis mas completo de este trabajo. Se procesaron 17 muestras y se
completaron 27 cétodos de los cuales se normalizaron satisfactoriamente 24 (ver Fig. , ya
que los otros catodos no arrojaron informacion consistente en el proceso de anélisis estadisti-
co. Los catodos que no pudieron ser normalizados fueron los correspondientes a T02(IMP,
tnico catodo), C8.2(CRN, cédtodo 2) y C6.1 (CRN, catodo 1), los cuales se resaltan en rojo
en la Tab. [6.2] Del cdtodo correspondiente a T02, no se pudo extraer informacién ya que era
la dnica muestra de dicha referencia, los otros dos tenian catodos que contenian la muestra
pertinente, permitiendo extraer informacién de la muestra.

A diferencia de la etapa anterior, para la preparacion de los catodos de la etapa FE18, se
tuvo en cuenta la cantidad de portador de Be establecida para la preparacién de muestras.
Como se puede observar en la Tab. existe unicamente la muestra (CU5) que, debido a
errores sistematicos, fue preparada con una cantidad mayor de portador de Be en compa-
racién con las otras muestras (ver filas resaltadas en azul Tab. . Sin embargo, al ver
la Fig. |6.2] no se observa una diferencia significativa en comparacién con los otros catodos.
Para poder realizar una comparacion de esta muestra con respecto a su cantidad de portador
de Be anadida, seria necesario tener otra muestra de la misma naturaleza, procesada con el

1Las técnicas de extraccién y medicién de °Be se establecieron en la etapa NO17 por esta razén se
terminaron de procesar las muestras que se tenian para la caracterizacion.
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6.2. ANALISIS DE MUESTRAS

valor de portador de Be establecido en el procedimiento radioquimico.
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Figura 6.2: Cocientes isotépicos normalizados para los catodos correspondientes a la etapa
FE18, se muestran los resultados con los dos métodos estadisticos propuestos.

Al observar los resultados de las otras muestras de la Fig. y teniendo en cuenta que
la cantidad de portador de Be es similar para todas (ver Tab. , se puede evidenciar una
diferencia en el cociente. Es apreciable la existencia de tres conjuntos diferentes, lo cual esta
relacionado con el lugar donde se tomé la muestra. Con respecto a las muestras T03 y T04,
no se observa una diferencia significativa, su comportamiento es similar y hubo estabilidad
en los datos, debido a que se observa acuerdo incluso entre los dos métodos estadisticos
usados en este trabajo.

Se sabe que cada filtro fue recolectado cada 48 horas en el sitio correspondiente de mues-
treo, entonces si se observan los conjuntos de cdtodos correspondientes a CU** o a C** se
puede apreciar una diferencia en los cocientes en este intervalo de tiempo. En general, las
muestras con mayor proporcion son las correspondientes al sitio de muestreo CU, seguido de
CRN vy finalmente el IMP. Con respecto a los datos estadisticos, existe una gran similitud,
lo que evidencia que los catodos fueron medidos satisfactoriamente con la técnica y que la
distribucién de sus datos es uniforme y estable, a diferencia de los catodos que no fueron
tomados en cuenta en dicha gréafica, por razones anteriormente mencionadas.

Como se explico al principio de este capitulo, las etapas NO17 y FE18, son las tinicas que
pueden ser comparadas, de todas las muestras procesadas tunicamente existe una muestra
relacionada (T04). En la etapa NO17 corresponden a los citodos en las posiciones 15, 16,
24 y 25 (ver Tab. , se muestran las medidas de tendencia central y el error con cada
uno de los métodos estadisticos propuestos y es importante destacar que los resultados con
EDA son mas estables ya que no es influenciable por los datos atipicos existentes, como se
evidencia al comparar los dos resultados tanto de localizacién (medida de tendencia central)
como de propagacién (error estadistico).
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6.2. ANALISIS DE MUESTRAS

Muestra | Catodo | M.(g) o.(g) | Mis(g) | Myp(g) | Mm(g) | Vi(m?)
T02.1 12 2.52E-04 | 2.52E-06 | 3.89 4.1 0.251 | 4596.26
T03.1 13 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.81 4.12 0.5009 | 5242.83
T03.2 14 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.81 4.12 0.5009 | 5242.83
T04.1 15 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.86 4.29 1.1048 | 5242.83
T04.2 16 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.86 4.29 1.1048 | 5242.83
CU1 17 2.54E-04 | 2.54E-06 | 3.94 4.14 1.073 | 5325.12
CcU2 18 2.50E-04 | 2.50E-06 | 3.65 3.83 1.0572 | 4378.87
CU3.1 19 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.91 4.16 1.1258 | 5136.28
CU3.2 20 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.91 4.146 | 1.1258 | 5136.28
Cu4 25 2.52E-04 | 2.52E-06 | 3.87 4.13 1.3897 | 4908.5
CU5.1 26 3.42E-04 | 3.42E-06 | 3.86 4.05 1.0612 | 5269.94
CU5.2 27 3.42E-04 | 3.42E-06 | 3.86 4.05 1.0612 | 5269.94
cur 28 2.49E-04 | 2.49E-06 | 3.85 4.09 1.1159 | 5403.9
cur 29 2.49E-04 | 2.49E-06 | 3.85 4.09 1.1159 | 5403.9
C3 30 2.47E-04 | 247E-06 | 3.83 3.97 1.0544 | 4290.38
C4 31 2.60E-04 | 2.60E-06 | 3.95 4.08 1.0474 | 4118.71
Ch.1 32 2.55E-04 | 2.55E-06 | 3.97 4.07 1.0745 | 4905.71
Ch.2 33 2.55E-04 | 2.55E-06 | 3.97 4.07 1.0745 | 4905.71
C10.1 38 2.47E-04 | 247TE-06 | 3.93 4.1 1.1684 | 4045.43
C10.2 39 247E-04 | 247E-06 | 3.93 4.1 1.1684 | 4045.43
C9 40 2.63E-04 | 2.63E-06 | 3.94 4.06 0.911 | 5223.43
C8.1 41 2.63E-04 | 2.63E-06 | 3.96 4.09 1.1471 | 4902.33
C8.2 42 2.63E-04 | 2.63E-06 | 3.96 4.09 1.1471 | 4902.33
C7.2 43 2.55E-04 | 2.55E-06 | 3.96 4.07 1.3676 | 4100.41
C7.1 44 2.55E-04 | 2.55E-06 | 3.96 4.07 1.3676 | 4100.41
C6.2 45 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.97 4.17 1.0486 | 4249.18
C6.1 46 2.57E-04 | 2.57TE-06 | 3.97 4.17 1.0486 | 4249.18

Tabla 6.2: Caracteristicas de masa del filtro procesado y cantidad de portador de Be anadido
seguin la muestra procesada para la etapa FE18. El sombreado azul senala las muestras con
mayor cantidad de portador de ?Be y el sombreado rojo los catodos defectuosos.
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Muestra | Catodo | *Be/ Beedia | Omedia YBe/?Bemediana | Omediana

TO4.1 15 2.0459¢e-13 2.1467e-14 | 2.0823e-13 5.2969¢-14
TO4.2 16 1.9206e-13 1.8299e-14 | 2.2570e-13 3.4083e-14
TO4.3 24 2.2758e-13 1.9468e-14 | 2.4451e-13 3.5380e-14
TO4.4 25 1.9491e-13 1.8207e-14 | 2.0984e-13 3.3270e-14

Tabla 6.3: Ratio corregido y error asociado, para cada uno de los dos métodos utilizado en
la etapa NO17 en las muestras afines de la etapa NO17.

La estabilidad de los cdatodos correspondientes a TO4 para la etapa NO17 puede verse
graficamente en la Fig. a) de manera individual. No se observa mayor diferencia con
respecto al método estadistico utilizado y cada uno de los catodos muestra resultados simi-
lares. Cada cdtodo de TO4 en esta etapa, corresponde al mismo procedimiento de extraccién
radioquimico, la cantidad de muestra extraida permitié preparar 4 catodos. De acuerdo a
esta informacion, era de esperarse que la informacién de cada uno de los catodos fuera con-
sistente y estuviera relacionada entre si.
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Figura 6.3: Cocientes isotépicos de “Be/?Be normalizados con el STD51 a) etapa NO17
corregido con el BLK comercial, no se pudo extraer informacién del filtro BLKF preparado
en esta etapa y b) etapa FE18 corregido con el BLKF procesado.

En la etapa FE18, se prepararon 2 catodos de T04 correspondientes a las posiciones 15
y 16 en el carrusel, los cocientes isotopicos corregidos son cuatro veces mas pequenos que
en el caso anterior, lo cual esta relacionado con la cantidad de portador de Be aportado a
la muestra y la cantidad de alicuota usada para la preparacién (ver Tab. . Para este
caso se agregd una cuarta parte de portador de Be en comparacién con el caso anterior y la
cantidad de alicuota usada fue dos veces mayor, por lo que es probable que la diferencia entre
los cocientes isotopicos de la etapa de NO17 y FE18 se deba a las variaciones anteriormente
mencionadas en estos parametros.

Los resultados del cociente isotopico pueden variar segin la cantidad de muestra tomada

y la cantidad de portador de Be anadido en la preparacién de muestras, entonces es impor-
tante mantener un procedimiento estandar en la preparacién, para realizar las comparaciones
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6.2. ANALISIS DE MUESTRAS

Muestra | Catodo 1OBe/gBemedia Omedia 1OBe/gBemediana Omediana
T04.1 15 4.2048e-13 4.0911e-14 | 4.0449e-13 6.1814e-14
T04.2 16 4.5408e-13 3.6391e-14 | 5.4557e-13 5.7597e-14

Tabla 6.4: Ratio corregido y error asociado, para cada uno de los dos métodos utilizado en
la etapa FE18.

pertinentes desde el momento de obtener los cocientes isotépicos que arroja el sistema, si no
se tiene en cuenta estos parametros en el procedimiento radioquimico es necesario esperar
hasta determinar las concentraciones, para comparar y entender el conjunto de datos medi-
dos con la técnica AMS. Los resultados de los cocientes isotépicos '°Be/?Be normalizados de
la muestra T04 para la etapa FE18 se pueden ver detalladamente en la Tab. [6.4] El cdtodo
T04.2, muestra un resultado un poco mayor, tanto con el método estadistico tradicional co-
mo con el EDA; su cociente final es mucho méas grande que el catodo T04.1. Este resultado
est4 relacionado con el hecho de que hubo una caida en la corriente de ?Be justo al final de
las mediciones, lo que ocasioné un aumento en el cociente, ya que la cantidad de cuentas de
19Be en el espectro se mantuvieron constantes durante toda la medida.
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Figura 6.4: Cocientes isotopicos normalizados de la muestra TO4 para las etapas NO17 y
FE18.

A continuacién se presenta la comparacion de los cocientes isotopicos normalizados de
las muestras relacionadas para la etapa NO17 y FE18 (TO4). Se promediaron los cocientes
isotépicos normalizados de los catodos de TO4 por etapa y se encontré que para la etapa
de FE18 el cociente es aproximadamente dos veces el de NO17 (ver Fig. , los datos
pueden encontrarse en la Tab. con cada uno de los métodos estadisticos. De la misma
forma que en los resultados anteriores, se observa estabilidad en los resultados de la medida
de tendencia central con cada uno de los métodos estadisticos, por lo que no existe mayor
influencia de los datos atipicos en la determinacion de esta medida.

La informacion expuesta en esta seccion es de suma importancia para realizar la de-
terminacién de las concentraciones de '°Be. Los cocientes normalizados para cada una de
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etapa 1OBe/gBemedia Omedia 10lge/gBemediana Omediana
NO17 2.0478e-13 1.9360e-14 2.2207e-13 3.8926e-14
FE18 4.3728e-13 3.8651e-14 4.7503e-13 5.9705e-14

Tabla 6.5: Ratios normalizados y errores normalizados para las etapas NO17 y FE18 de la
muestra relacionada T04.

las muestras, incluyendo las muestras relacionadas y sus errores estadisticos, la masa de
portador de Be anadido y la masa de filtro utilizado, son fundamentales para determinar
las concentraciones (ver Ec. por lo que es importante seguir con los procedimientos
establecidos hasta el momento.

6.3. Concentraciones de "Be en filtros atmosféricos

Siguiendo con el procedimiento planteado en la seccion se procede con la determina-
cién y andlisis de las concentraciones de 1°Be. Para esto, es necesario determinar el ntiimero
de gramos de muestra que corresponde a la cantidad M,, de la alicuota en cada caso, para
el procedimiento de extraccion. En las etapas NO17 y FE18, se puede hacer este anédlisis
haciendo uso de la informacién de las masas de los filtros resumidas en las tablas para
NO17 y para FE18. Se toma la cantidad AM, siendo ésta la masa de muestra recolectada
y se multiplica por la cantidad de muestra tomada para el andlisis (alicuota) M,,, finalmente
se divide por la masa total del filtro con muestra My recolectada. De esta forma se tendra
la masa correspondiente a la M, de la alicuota para el analisis de concentraciones M.

M= MM (6.15)
My

Una vez obtenida la informacion necesaria para calcular las concentraciones (ver Ec.
, se determinan para los catodos que ofrecieron informacién valida sobre las muestras.
Para la etapa NO17 se tuvieron 10 catodos correspondientes a cuatro muestras (T04, T05,
T06 y TOT7), las concentraciones correspondientes a esta etapa pueden verse en la Tab.
aqui se listan los resultados por catodo y por método estadistico en atomos por gramo de
muestra. Se observa que para los catodos que contienen la misma muestra la concentracién
es consistente de acuerdo al comportamiento estadistico de los datos.

Ya que las concentraciones fueron determinadas a partir de los cocientes isotopicos nor-
malizados, calculados con cada uno de los métodos estadisticos aqui planteados, es de esperar
un comportamiento similar a los resultados planteados en la secciéon anterior para la norma-
lizacién, es decir, no se muestran cambios significativos, dependientes del método estadistico
utilizado. Hasta este punto, existe convergencia entre el método de preparacién de muestras,
la técnica AMS de medicién y el andlisis estadistico. Con ello, se puede decir que se ha
implementado un método coherente para continuar medidas de muestras naturales (parti-
cularmente aerosoles atmosféricos) con concentraciones de °Be, a mayor profundidad.

96



6.3. CONCENTRACIONES DE °BE EN FILTROS ATMOSFERICOS

] Muestra | Catodo \ Crnmedia

‘ Errorcmedia I Cmedicma

‘ Errorcmediana ‘

TO4.1 15 2.4428e+4-08 | 2.5749e+07 | 2.4864e+-08 | 6.3296e+07
TO4.2 16 2.2933e+4-08 | 2.5735e+07 | 2.6949¢+-08 | 6.3304e+07
TO5.1 17 4.4822e+-08 | 2.5787e+07 | 5.2864e+08 | 6.3334e+07
TO5.2 18 4.2201e+08 | 2.5769e+07 | 4.8364e+08 | 6.3320e+07
TO6 19 7.6408e+08 | 1.9265e+-07 | 7.5546e+08 | 2.4034e+07
TO7 20 6.5274e4-08 | 1.2140e+07 | 6.3875e+4-08 | 1.8890e+07
TO4.3 24 2.7173e+08 | 2.5776e+07 | 2.9195e+408 | 6.3314e+4-07
TO4.4 25 2.3273e+08 | 2.5738e+07 | 2.5056e+08 | 6.3297e+4-07
TO5.3 26 4.2345e4-08 | 2.5770e+07 | 4.7063e+4-08 | 6.3316e+07
TO5.4 27 4.5877e+08 | 2.5794e+07 | 4.7698e+08 | 6.3318e+07

Tabla 6.6: Concentraciones y sus errores correspondientes con cada uno de los métodos
usados para la etapa de NO17. Unidades de medida de concentraciones C,(atms/g). El
sombreado azul sefiala las muestras relacionadas en las dos etapas (NO17 y FE18).
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Figura 6.5: Concentraciones de “Be para los filtros atmosféricos correspondientes a las mues-
tras recolectadas en el IMP. Se diferencian los métodos estadisticos usados para el analisis.

La muestra con menor concentracion para esta etapa fue la muestra TO4, seguido de
la TOS, las cuales guardan una diferencia significativa con respecto a las muestras TOG6 y
TOT7T con respecto a su concentracién. La muestra con mayor concentracion fue la muestra
TO6 medida en los dias 1 a 2 de diciembre de 2012 (ver Fig.[6.5]) en el IMP. Las diferencias
en las concentraciones determinadas para este sitio, pueden estar relacionadas con variables
climaticas regionales en los dias correspondientes de medicién de cada muestra.

Teniendo en cuenta las caracteristicas de resolucion temporal y sitios de muestreo estable-
cidos en el Cap. , es posible realizar la comparacion con los resultados del trabajo de [9] para
las concentraciones de la etapa NO17 (ver Tab. . Las muestras TO4 a TOT7 corresponde
a la fecha del 27 de noviembre de 2012 al 3 de diciembre de 2012, lapso de tiempo que puede
ser representados junto con los resultados de analisis de carbono moderno en el trabajo de [9].
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Figura 6.6: Concentraciones de °Be (lado izquierdo) y resultados de andlisis de carbono
moderno en las muestras correspondientes a TO** (lado derecho) [9)].

De acuerdo con estos resultados se observa un comportamiento de crecimiento similar al
del K y el Ca. El mdximo de concentraciones de °Be es representado en el lado derecho de la
Fig[6.6] por la muestra TOG, que corresponde al 1 de diciembre de 2012. No se puede realizar
la representacién de toda la serie de tiempo de |11] debido a que no ha sido posible realizar el
procesamiento de las muestras TO1-TO3 en la etapa NO17. Sin embargo, en la etapa FE18 se
realiza la medicién y la determinacién de las concentraciones para la muestra TO3 (ver Tab.
. Es importante resaltar que, las medidas realizadas en la etapa FE18 se realizaron con
las mismas condiciones establecidas en la etapa NO17, por lo que se incluy6 el valor TO3 de
la etapa FE18 para construir una serie de tiempo de las concentraciones de 1°Be més extensa.

Las concentraciones para los catodos que contienen la misma muestra, es consistente. Con
respecto a cada uno de los métodos estadisticos utilizados, los resultados de las concentracio-
nes y errores estadisticos son similares, comprobando que no existe influencia significativa en
presencia de datos atipicos. Los errores asociados a la determinacién de las concentraciones,
se ven afectados por varias medidas sistematicas, por lo que dicha informacién contribuye
en la propagacién del error en la determinacion de las concentraciones.

Si se tienen en cuenta los resultados de cada catodo medidos en la etapa FE18, se pue-
de observar de manera global, que existe una diferenciacién de grupos segtin la muestra
procesada, se agrupan los catodos relacionados por su lugar de muestreo y se separan las
concentraciones de las muestras no relacionadas (ver Fig.[6.7)). En las concentraciones deter-
minadas para la etapa FE18, se observa que los cdtodos de T0** (IMP) tienen una menor
concentracion con respecto a los otros lugares de muestreo, lo cual esta relacionado con la
gran actividad industrial y urbana en esta zona, esta caracteristica implica un mayor nu-
mero de particulas suspendidas en el aire [63]. Los cdtodos correspondientes a las muestras
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] Muestra ‘ Catodo \ Crmedia \ ErrorCiedia ‘ Conediana \ ErrorCediana ‘
T03.1 13 1.7712e+08 | 1.1989¢+07 | 1.4119¢+08 | 1.8488¢e+07
T03.2 14 2.3782e+08 | 1.2007e+07 | 2.2311e+08 | 1.8502e+07
T04.1 15 2.6083e+08 | 1.1993e+07 | 2.5092e+08 | 1.8495e+07
T04.2 16 2.8168e+08 | 1.1997e+07 | 3.3843e+08 | 1.8508e+07
CU1 17 6.0835e+08 | 1.2354e+07 | 6.1300e+08 | 1.8615e+07
CcuU2 18 7.1454e+08 | 1.2337e+07 | 7.3512e+08 | 1.8461e+07
CU3.1 19 7.3547e+08 | 1.3201e+07 | 7.4534e+08 | 1.9323e+07
CU3.2 20 7.9774e+08 | 1.3266e+07 | 7.9957e+08 | 1.9350e+07
CU4 25 3.6910e+08 | 1.2299e+07 | 3.7430e+08 | 1.8501e+07
CU5.1 26 1.1384e+09 | 1.6623e+07 | 1.1070e+09 | 2.5024e+07
CUb5.2 27 1.2075e+09 | 1.6708¢+407 | 1.1900e+09 | 2.5091e+07
Ccu7.2 28 1.0246e+09 | 1.3951e+07 | 1.0433e+09 | 1.9570e+07
Ccu7.2 29 1.0386e+09 | 1.4010e+07 | 1.0523e+09 | 1.9597e+07
C3 30 6.2445e+08 | 1.1814e+07 | 6.1211e+08 | 1.7956e+07
C4 31 7.6249e+08 | 1.2429e+07 | 8.0143e+08 | 1.8927e+07
Ch.1 32 6.9989e+08 | 1.2054e+07 | 7.4830e+08 | 1.8470e+07
C5.5 33 7.6009e+08 | 1.2087e+07 | 8.1992e+408 | 1.8497e+07
C10.1 38 4.7276e+08 | 1.1806e+07 | 4.2901e+08 | 1.7924e+07
C9 40 7.9727e+08 | 1.2468e+07 | 8.1478¢+08 | 1.9062e+07
CR.2 42 8.3384e+08 | 1.2689¢+07 | 8.3694e+08 | 1.9203e+07
C7.1 43 1.2058e+09 | 1.2895e+07 | 1.2617e+09 | 1.9076e+07
C7.2 44 1.2296e+09 | 1.2934e+07 | 1.2224e+09 | 1.9031e+07
C6.1 45 8.0328e+08 | 1.2793e+07 | 8.0324e+08 | 1.9025e+07
C6.2 46 8.0772e+08 | 1.2802e+07 | 8.1121e+08 | 1.9036e+07

Tabla 6.7: Concentraciones y sus errores correspondientes con cada uno de los métodos
usados para la etapa de FE18. Unidades de medida de concentraciones C,(atms/g). El
sombreado azul sefiala las muestras relacionadas en las dos etapas (NO17 y FE18).

de CU** tienen un comportamiento similar a las muestras correspondientes a los sitios de
muestreo de C**, excepto por las concentraciones correspondientes a los catodos C5**, sien-
do muy diferentes al resto de la distribucién del conjunto de datos.

Si se realiza un acercamiento a la muestra relacionada, tanto en la etapa NO17 como en
la FE18, v se realiza su comparacion estadistica, se observa que los datos son consistentes,
ya que al trazar una linea sobre las medidas de tendencia central se cruza con respecto a
las barras de error. Con esta informacion, se realiza un promedio y se determinan las con-
centraciones totales correspondientes para cada etapa lo cual puede observarse en la Tab.

El procedimiento radioquimico utilizado para la preparacién de muestras para la medicion

con la técnica AMS, es complejo, debido a que puede introducir muchos errores sistematicos.
Este tipo de variaciones sistematicas pueden ser las responsables de las diferencias en las
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Figura 6.7: Concentraciones de °Be para cada uno de los catodos no defectuosos de la etapa
FE18 determinados con los cocientes isotopicos normalizados utilizando los dos métodos
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Figura 6.8: Concentraciones de Be de la muestra T04, para la etapa a) NO17 y b) FE18.
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concentraciones de '°Be de las etapas donde se mide T04. Sin embargo, en la Fig. existe
una consistencia estadistica entre las concentraciones determinadas tanto en la etapa NO17

como en la

FEI18.

‘ Muestra ‘ Ommedia ‘ Erroromedia ‘ Omediana ‘ Erroromediana ‘
TO4NO17 | 2.4452e+08 | 2.5749¢e+07 | 2.6516e+08 | 6.3303e+07
TO4FELR | 2.7126e+08 | 1.1995e+07 | 2.9467e+08 | 1.8501e+07

Tabla 6.8: Concentraciones y sus errores correspondientes con cada uno de los métodos
usados para la determinacién de concentraciones de la muestra T04 en las etapas de NO17
y FE18. Unidades de medida de concentraciones C,(atms/g).
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Figura 6.9: Concentraciones de °Be para la muestra relacionada en las ultimas dos etapas,
donde se establecié la caracterizacion del sistema.

Es importante destacar que no se pudo realizar un proceso de anélisis comparativo de
los resultados, debido a que la cantidad de muestras relacionadas es minima (solo TO4) y
ya que no fue posible realizar el nimero de etapas de medicion suficientes sobre la misma
muestra para realizar aseveraciones mas confiables. Sin embargo, la consistencia de los resul-
tados al determinar las concentraciones en cada una de las dos etapas definitivas, advierte
que es fiable realizar el procedimiento de preparacién radioquimica y de mediciéon con la
técnica AMS. Por lo que, el procedimiento radioquimico de las muestras, la sintonizacién
para la medicion con la técnica AMS y el andlisis estadistico propuesto en este trabajo para
la determinacién de concentraciones de '°Be a partir de muestras naturales, quedé finalmen-
te establecido para el sistema AMS del LEMA, si se buca medir concentraciones de °Be a
partir de filtros atmosféricos.

Ya que para la etapa FE18, se pudo realizar el procesamiento de una mayor cantidad de
muestras, es posible encontrar caracteristicas de diferencias y similitudes entre las concentra-
ciones de las muestras segun el lugar y dia de muestreo. Por ello, los resultados preliminares
de la obtencién de concentraciones se detallan en las siguientes lineas. En la etapa FE18
se obtuvieron concentraciones para los tres lugares de muestreo (ver Tab. , incluyendo
la muestra TO4, que también fue utilizada en la etapa NO17 con la cual se realiza una
comparacion.

En la Fig. a) se muestran las concentraciones de 1°Be en funcién del tiempo en el sitio
de muestreo IMP mostrando los dos métodos estadisticos para su determinacion y en la Fig.
b) se muestra dicha concentraciéon determinada con el método EDA y la concentracién
de PM10 en la zona durante los dias de muestreo. Lo mismo se puede observar en las Fig.
a) y b) pero para el sitio de muestreo en CU y finalmente en las Fig. [6.12/a) y b) se
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Figura 6.10: Concentraciones de Be para cada sitio de muestreo en funcién del tiempo
(IMP).
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Figura 6.11: Concentraciones de Be para cada sitio de muestreo en funcién del tiempo
(CU).

muestran las concentraciones y las particulas PM10 en Cuernavaca (CRN) en los dias de
muestreo.

Analizando estos resultados, se puede concluir con claridad que si existe mayor cantidad
de material particulado en la atmdsfera de tamano PM10, las concentraciones de °Be en la
muestra van a ser menores. Si se observa la Fig. b) en donde se muestran las PM10 y la
concentraciéon de '°Be y se compara con las otras dos gréficas (ver Fig. b) vy Fig. [6.12))
en otros sitios de muestreo se observa claramente la anterior afirmacion. Se describié en el
capitulo 3 que CRN es un lugar similar a una zona rural, sin industria ni trafico y por ende
sin cantidades grandes de PM10. El lugar con méas material particulado es el IMP seguido
de CU, siendo una zona intermedia de los lugares muestreados.

Los resultados de este capitulo, muestran la posibilidad de realizar etapas completas de
estudios atmosféricos, climaticos y ambientales en relacién al °Be. Las concentraciones de
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Figura 6.12: Concentraciones de Be para cada sitio de muestreo en funcién del tiempo
(CRN).

19Be determinadas para los tres lugares de muestreo pueden estar relacionados con diferentes
variables caracteristicas del filtro, sin embargo se propone este anélisis como un trabajo
futuro, partiendo de las concentraciones medidas en este trabajo.
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Capitulo 7

Conclusiones

Para el desarrollo de la caracterizacion del AMS realizado en este trabajo, se realizaron
cuatro mediciones diferentes, en las cuales se cambiaron factores determinantes en el proce-
dimiento de preparacion de muestras y a su vez en la calibracién del sistema. La preparacién
realizada en la campana FE18, fue establecida como la predeterminada para la caracteriza-
cion final.

La calibracién final fue realizada para la obtencién de °Be, se obtuvo una trasmisién
del 60 % y un porcentaje del valor estandar nominal del 6 %. La calibracion del sistema, fue
realizada exitosamente, teniendo en cuenta los valores nominales de los estandares de prueba.

Como caracteristica importante del proceso de caracterizacion se concluye que, el pro-
ceso radioquimico es contundente en la determinacién de las concentraciones de °Be, debe
realizarse detenidamente debido a que el proceso es destructivo y se puede perder la muestra
si no se realiza con detenimiento. No obstante, una vez observado el éxito de la prepara-
cion de muestras, es necesario validar la técnica con un estudio mas profundo que relacione
estandares provenientes del filtro a estudiar, asi como blancos con el mismo origen.

Se observa detalladamente la separacion de isobaros en el espectro (estdndares y blan-
cos, primeras dos mediciones), por lo que se tiene ahora la certeza de que el sistema AMS
funciona adecuadamente con la calibracién realizada.

Para cada una de las muestras analizadas, se obtuvieron resultados favorables, donde se
pueden diferenciar claramente el blanco (muestra sin °Be) y el estdndar; Ademas se observa
que los cocientes isotopicos de las muestras son del orden del estandar.

Las simulaciones realizadas en los programas SRIM y LISE++, permitieron mostrar el
comportamiento y la separacién del 1°Be y su isobaro 1B, lo cual fue utilizado para tener
una idea de lo que se debia ver en el espectro de energia luego de la sintonizacion del sistema.

Los diagramas esquematicos realizados en este trabajo como propuesta de andlisis de los
resultados, debe realizarse en todos los casos, debido a que permite discriminar entre los
catodos con contenido defectuoso y los aceptables, ademas ayuda a identificar medidas com-
pletas erréneas o corridas anémalas. Siendo uno de los primeros pasos para la determinacién
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de las concentraciones de °Be.

La normalizacién realizada para la determinacién de las concentraciones de °Be fue
realizada teniendo en cuenta la correccién del estandar SDT51 y del blanco procesado en
algunos de los casos. Por esta razén, en el proceso de determinacion de las concentraciones
no es necesario tener en cuenta las concentraciones del BLK, ya que se ha tenido en cuenta
durante el procedimiento de analisis.

Debido a que el procedimiento realizado para la campana NO17, arrojo buenos resulta-
dos, se establecieron finalmente los procedimientos para la campana FE18 donde se tuvo la
oportunidad de tomar mas muestras de filtros atmosféricos para ser procesados. Finalmente
el comportamiento de los datos, en las dos campanas fue estable e independientes del método
estadistico utilizado para su analisis. Sin embargo, en este trabajo se hace la recomendacién
del uso de métodos estadisticos resistentes y robustos (EDA), que no tengan la necesidad de
suponer un tipo de distribucién sobre los datos para poder analizarlos.

Luego de realizar la caracterizacién del procedimiento radioquimico correcto, para la ex-
traccién de 1°Be de las muestras de filtros atmosféricos y realizar el ajuste de la sintonizacién
para “Be en el separador isotdpico, se determinaron la concentraciones para las muestras
procesadas en las campanas NO17 y FE18, las cuales se agrupaban segun el lugar de mues-
treo.

Al comparar las muestras procesadas, se tiene que la muestra T04 es comun en las dos
campanas presenta consistencia en la determinacion, tanto de los cocientes isotépicos nor-
malizados como en las concentraciones, por lo que se pude dar un indicio de reproducibilidad
en el proceso de extraccion y sinterizacién para medicion con la técnica AMS. Sin embargo,
para realizar una aseveracion mas fuerte sobre esta conclusion, seria necesario realizar el
mismo proceso a mas muestras de la misma naturaleza.

Las concentraciones fueron determinadas para las campanas NO17 y FE18 en cada uno
de los sitios muestreados, se obtiene que para el IMP existe una menor concentracion de
10Be, sin embargo para CU y CRN el comportamiento es similar en los dfas relacionados.

Con la informacién de las concentraciones por catodo se determino la medida de tenden-
cia central para los catodos que contenian la misma muestra y posteriormente se realizo la
serie de tiempo de las concentraciones por sitio de muestreo y por método estadistico utiliza-
do, encontrando la similitud planteada anteriormente. Para finalizar el andlisis fue necesario
determinar la cantidad de particulas por volumen presentes en la muestra. Esta informacién
muestra que para el sitio de muestreo IMP existe una mayor cantidad de particulas suspen-
didas y esto influye en la cantidad de °Be extraida de las muestras. El sitio de muestreo CU,
se muestra como un caso intermedio tanto en la presencia de particulas suspendidas como
en la concentracién de °Be y CRN es el sitio con menor cantidad de particulas suspendias
y mayor concentracién de “Be.
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Teniendo en cuenta que fue implementado un método de procesamiento radioquimico,
que se llevo a cabo la sintonizacién adecuada para la medicién de °Be y se establecid
un método de analisis estadistico general, se muestra que la caracterizacién de la técnica
AMS para mediciones de 1°Be se llevo a cabo con éxito. Por esta razoén, es posible realizar
nuevas campaias de muestreo y andlisis de '“Be para estudios, atmosféricos, climaticos y
ambientales.
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