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1. INTRODUCCION



"'wiwﬁ@‘i .

1l.1. Antecedentes

Desde hace unos anos el anilisis por activacién neu-
trbénica se ha decantado hacia el empleo de técnicas ins -

trumentales y anflisis no destructivos. Muchos son los -

factores que han contribuido al cambio de rumbo de una

técnica cuyos origenes estu;ieron totalmente enmarcados
por el ataque y destruccibén de las muestras seguido de se
paraciones radioquimicas, siendo la medida de la activi -
dad una etapa final muy simple en la que culminaba todo -
un proceso predominantemente quimico. Uno de los factores
fundamentales en este cambio, ha sido el espectacular de-
sarrollo de los detectores y de los equipos electrbnicos

de medida de la radiactivida, en especial los detectores

de semiconductores de Ge(Li), que han hecho posible 1la -

técnica de la espectrometria gamma de alta resolucibn.

Hoy en dia la técnica de la espectrometrfa gamma de
alta resolucién con detectores de Ge(Li), se emplea uni -
versalmente para el andlisis por activacibdn no destructi-
vo de numerosos tipos de muestras, dado el elevado poder
de resolucibn de este tipo de detectores, que hace posi -
ble la identificacibn y medida cuantitativa de mezclas de

diversos radionucleidos presentes en la muestra irradiada.



Por supuesto que los espectros obtenidos con este ti-
~po de detectores son muy complejos, y el nfimero de datos -
tan elevado, ya que se utilizan analizadores de 2000 y --
4000 canales, que hace necesario un tratamiento de datos -
por cédlculo electrbénico mediante computadoras, no ya porque
se trate de expresiones complejas y dificiles} sino por 1la

abundancia de datos y la tediosidad de su cilculo.

Sin embargo, cuando se emplean detectores de Ge(Li) -
convencionales de tipo coaxial o trapezoidal es muy difi -
cil poder utilizar la zona del espectro gamma de bajas --
energias para el andlisis por activacién, debido a una se-
rie de factores que se dan simultdneamente, con este tipo

de detectores, en la regién por debajo de 400 KeV:

a) Los detectores de Ge(Li) convencionales presentan baja
resolucibén y sensibilidad para la zona de bajas energias

por debajo de 100-120 KeV.

b) Aunque por encima de 100-120 KeV, su resolucién es bue-
na, esta regién del espectro gamma presenta tal canti -
dad de picos, para muestras moderadamente complejas, -
que muchos de ellos aparecen superpuestos, enmascarando

los de mayor intensidad a los restantes.

c) Ademds en la zona de energias entre 100 y 400 KeV del -



espectro, aparece un gran nimero de impulsos, debidos
al efecto Compton de fotones de energfas més altas, -
lo que reduce la sensibilidad potencial de este tipo

de detectores, en esta zona del espectro.

El desarrollo de detectores de Ge(Li) de tipo plano,
consistentes én un disco de germanio puro compensado con
litio hasta unos pocos milimetros de profundidad (de 5 a
7) , hace que la espectrometria gamma de la zona de bajas

energias se vuelva particularmente atractiva debida a dos

caracteristicas especiales de este tipo de detectores.

Por un lado su resolucibén es extraordinariamente ba-
ja, incluso comparada con la de detectores cohvencionales
de Ge(Li). Aunque la resolucibén depende del didmetro del
detector, es normal obtener resoluciones tan buenas como
160 eV a 5.9 KeV y 460 eV para el pico de 122.1 KeV del -

Co-57.

Por otro lado, la eficiencia del detector es muy ba-
ja para fotones de altas energias, lo que si bien puede -
significar un inconveniente para un espectro gamma total,
es una ventaja para explorar la regibén de bajas energias
del espectro, ya qﬁe decrece considerablemente, el nGmero
de cuentas en esta regibén debida a efectos Compton, gu -

mentando la sensibilidad de deteccibn correspondiente.



Aﬁbos efectos, hacen posible un incremento cualitati-

vo y cuantitativo de las posibilidades de la espectrometrfia
gamma de alta resolucibn en las regiones de baja energia -
del espectro, mediante este tipo de detectores, con geome-
tria plana, que precisamente reciben el nombre genérico de
LEPS, anagrama de su nombre inglés "Low Energy Photon Spec

?

tometer".

La aplicacién de este tipo de detectores, a la regién
de bajas energias del espectro gamma, que previamente s&6lo
podia ser estudiada con contadores de gas en régimen pro -
porcional, ha significado una revolucifn comparable a la -
que la aparicién de los detectores de Ge(Li), significé en
relacién con los detectores de Nal (Tl) en la regibn de -

altas energias de los espectros gamma.

Todas estas caracteristicas de los detectores LEPS, -
hacen que su aplicacibn al andlisis por activacibn, sea al

tamente sugestiva por los siguientes hechos:

a) Revelan espectros que no es posible obtener con cual -
quier otro tipo de detectores, realizando asimismo una
separacifén entre picos de energia pr6xima, inaccesible

para ningln otro detector gamma.

b) Al tener un volumen pequefo y en consecuencia poco efi-



c)

d)

ciencia para los rayos gamma de alta enetgia, el fondo
debido a la dispersién de Compton es muy bajo, lo que

aumenta la sensibilidad analitica.

Los detectores LEPS tienen eficiencias relativamente -
altas para fotones de energias por debajo de 200 KevV,
varias decenas de veces superior a la de los detecto -

res de Si(Li).

En adicibén muchos isétopos, productos de activacién, -
presentan gran abundancia de fotones en la regién del

espectro gamma comprendida entre 100 y 200 KeV, que es
la 6ptima para este tipo de detectores tanto en resolu

cién como en eficiencia.

El sistema de espectrometria gamma de alta resolu -

cibn para bajas energias consiste en un detector de Ge(Li)

plano, un preamplificador sensible a la carga, un criosta

to vy un dewar, asi como la cadena electrénica, con la --

correspondiente fuente de alimentacidén, amplificador, con

vertidor analbgico-digital y analizador multicanal, y su

precio es del mismo orden que el de un equipo convencio -

nal de espectrometria gamma de alta resolucién.

A pesar de las posibilidades tedricas, que la aplica

cibén de este tipo de detectores presenta en andlisis por



activacién neutrénica no destructivo, mediante la explora

cién de la regién del espectro gamma de bajas energias, =~

un estudio bibliogrédfico de la literatura disponible so -
bre el tema nos ha demostrado que estas aplicaciones son

muy escasas y esporéddicas.

1.2. Estudio bibliografico

Los primeros en estudiar la posibilidad de aplicar -
la zona de bajas energias del espectro gamma al andlisis
por activacién fueron Shemberg y colaboradores en 1967 -~
(1), realizando la determinacién de trazas de bromo en -~
muestras conteniendo gran nimero de elementos interferen-
tes en especial sodio, para lo que utilizaron los rayos X
emitidos durante la desintegracifn radiactiva de los nu -
cleidos Br-80 y Br-80™ , producidos por la activacién de

las muestras con neutrones térmicos en un reactor nuclear
Las medidas de los rayos X las realizaron mediante un con

tador proporcional, que aunque presenta una baja resolu -
cibén, es suficiente para la determinacibén de trazas de -

bromo en presencia de grandes cantidades de sodio.

Este estudio fué& continuado por Pillay (2) que inves
tigd sobre la posibilidad de utilizar dos contadores pro-
porcionales para la medida de rayos X de energfas compren
didas entre 5'y 25 KeV y un detector de centelleo s6lido

tipo NaI (T1) para medidas de rayos X entre 20 y 90 Kev.



Con estos detectores sblo se bueden resolver los rayos X
de elementos cuyos nGmeros atémicos difieran en més de 4

unidades.

Peisach bas&ndose en los estudios de Pillay aplicé
la espectrometria de rayos X mediante detectores de . --
NaI(Tl) cambinada con activacién neutr6nica para una deter-

minacién rédpida de bromo en muestras biolSgicas (3)

Las limitaciones causadas por el bajo poder de reso
lucién de los detectores proporcionales y de los detecto
res de centelleo tipo NaI (Tl), se subsanaron con la apa

ricién de los detectores de semiconductores.

Es dificil situar exactamente, cuando se utilizaron
por primera vez los semiconductores como detectores de -
radiacién de baja energfia existiendo una amplia informa-
ci§n bibliogréfica, sobre el desarrollo y evolucién dé;-
las caracteristicas y procesos de fabricacibén de los de-
tectores compensados:con litio (4, 5, 6, 7, 8, 9). En un
principio, se lleg6 a pensar que estos detectores 5616 -
tendrian una utilidad relativa en espectrometria gamma -
para altas energias. Mann, Halesti y Janarek (0) obtu -
vieron un espectro gamma de Cs-137 con un detector de si
licio compensado con litio en el que la altura del pico

de absorcién total 'era aproximadamente un 2% de la altu-



ra del borde Compton. Sin embargo la anchura del fotopico
lograda fué unas cinco veces mejor que la obtenida con de
tectores de Nal (Tl). Por lo tanto con el desarrollo de -
materiales semiconductores de mayor nfimero atémico como -
es el caso del germanio, se logr6 una mayor eficiencia -~

acoplada con una alta resolucién.

Los primeros espectrfmetros empleando detectores de
semiconductores para rayos X y gamma de baja energia es -
té4n descritos por Elad (11) en 1965 y en 1966 por Bowmann
y colaboradores (12). El diseno de este tipo de detecto -
res, se ha mejorado posteriormente, pero el mayor avance
se ha producido especialmente, en relacién con los equi -
pos electré6nicos asociados, donde se ha conseguido redu -
cir la resolucibén para bajas energias de 700 eV a 105 ev,

Gltimo valor publicado por Goulding (13).

Teniendo en cuenta las ventajas de los .detectores- de
semiconductores sobre contadores proporcionales y detecto
res de centelleo utilizados en los espectrfmetros de ra -
diacién X y gamma de bajas energias como son, un mayor po
der de resolucién y una mejor estabilidad, tanto del de -
tector como de los equipos electrSnicos asociados, proble
ma &ste que se presenta particularmente agudo en el conta
dor proporcional para medidas largas, Mantel y Amiel en -

1972 §14) realizaron el estudio de la posible aplicacién



de la espectrometrfa de rayos X en andlisis por activa -
cibn neutrénica utilizando detectores de Si(Li), con un
elevado poder de resolucibn de 320 eV, pero que tienen -
una eficiencia muy baja para las radiaciones de energias

superiores a 60 KeV.

En trabajos posteriores, estos mismos autores reali
zar6n la determinacién simultdnea de uranio y thorio por
anflisis por activacién neutrénica no destructiva, me -
diante espectrometria de rayos X con detectores de Si(Li)
(15), asi como una determinacién cuantitativa de los ele
mentos constituyentes de una serie de minerales también
mediante espectrometria de rayos X de alta resolucién -

con detectores de Si(Li) (16).

Siguiendo esta misma linea, Lavi (17) determiné tra
zas de selenio, efectuando la medida con un detector de
Si(Li) de los rayos X emitidos durante la desintegracién
radiactiva de los productos de activacién neutrénica, --
Se-75 y Se-77, en presencia de teluro cuyos productos de -
activacién, Te-131 y I-131, presentan picos en la regibn
de energias gamma que pueden interferir con los caracte-
risticos del selenio y Allen (18) utiliz6 un detector de
Si(Li) para la determinacién de cobre en matrices comple
jas mediante los rayos X de la serie K del niquel, resul

' tantes de la desintegraci6n del Cu-64 por captura elec -



trénica.

Un estudio comparativo, de la aplicacifn de los ra -
yos X y gamma de baja energia, mediante detectores de --
GeGﬁJ en el anilisis por activacibdn neutr6nica de muestras
de cabello humano para 4 elementos, (bromo, cobre, plata

y cobalto) fué realizado por Meinke y colaboradores (19).

M&s recientemente Friedman y colaboradores (20) para
aumentar la sensibilidad en la determinacién de trazas de
mercurio han utilizado un detector de Ge(Li), especial pa
ra fotones de bajas energias. Seleccionaron para los cal-
culos las lineas caracteristicas Ka y KB del oro produci-
das cuando el Hg-197 se desintegra por captura electré6ni-

ca y el rayo gamma de baja energia de 77.3 KeV del Hg-197.

Recientemente se ha utilizado un detector de Ge(Li)
especial para la zona de bajas energias del espectro gam-
ma para la determinacién de U-238 en aerosoles (21). Con
ello se ha pretendido seguir el camino de Zoller y Gordon
(22) que en 1970 utilizaron un detector de Ge(Li) tipo -~
plano para completar la identificacién de 5 contaminantes
atmosféricos s6lidos a partir de las radiaciones gamma de
energias inferiores a 200 KeV emitidas por los correspon-
dientes nucleidos, productos de la activacién mediante -

neutrones, aunque en este caso se habia efectuado con neu



trones epitérmicos.

1.3. Objeto de la investigaci6n

La revisidn bibliogr&fica realizada sobre las aplica
ciones de la espectrometria gamma en la zona de bajas --
energias del espectro (rayos X y gamma:de baja energia) -.
al andlisis por activacién neutrénica nos ha indicado que
éstas son muy escasas y esporddicas. En un principio, se
han utilizado en la mayoria de los casos detectores pro -
porcionales para la medida de la actividad inducida en las
muestras, limit&ndose a la determinacién de bromo en mues

tras biolb6gicas.

Aunque el desarrollo de los detectores de Ge(Li) me-
jor6 la situacién amplidndose la déterminacién a otros -
elementos como'mercurio, uranio, etc. ..., en todos los -
casos se han realizado determinaciones aisladas, echA&rdo-
se en falta la existencia de un estudio sistem&tico y am-
plio de las posibilidades que ofrece la espectrometria --
gamma de esta zona del espectro en anflisis por activa -
cibn, especialmente por la disponibilidad de este tipo de

detectores de gran resolucién y eficiencia aceptable.

El objeto de la presente investigacifn, es la explo-

raci6n sistemitica de las posibles ventajas en cuanto a -



sensibilidad y nGmero de elementos determinables que ofre
ce la aplicacién de la espectrometrfia gamma de la regibn

de bajas energfas al andlisis por activacién neutrénica,

realizandose la comparacién de los resultados obtenibles -
experimentalmente para toda una serie de elementos, utili
zando dos tipos de detectores de semiconductores de Ge(Li)
un detector convencional de tipo coaxial y otro de tipo -
plano (LEPS) especial para fotones de bajas energias, po-
niendo de manifiesto, las ventajas e inconvenientes del -
empleo de cada uno de ellos en la determinacién por acti-

vacién neutrénica de una serie de elementos.

Las etapas desarrolladas en la investigacién realiza
da que se exponen en la presente memoria han sido las si-

guientes:

Después de un estudio de los fundamentos tebricos de
los métodos y técnicas utilizados en la misma, como el -
anilisis por activacién neutr6nica y la espectrometria -

gamma de alta resolucifén, se ha realizado una revisi6én -

del mecanismo de produccién de rayos X en los productos
de las reacciones nucleares (n,y), originados en la irra-
diacibén de los elementos quimicos con los neutrones de un

reactor nuclear.



i
A continuacién se ha procedido a un estudio sistem&-

tico de las caracteristicas nucleares de los productos de
activacién con neutrones térmicos. Se seleccionaron aque-
llos radionucleidos que poseen un periodo de semidesinte-
gracién adecuado, mayor de varios dias y que sean emisores
de rayos X y fotones gamma, en la regién de bajas ener -
gias del espectro hasta 400 KeV, eliminindose los restan-
tes. Asimismo se han‘suprimido aquellos radionucleidos,
productos de activacién neutrbnica, cuya posibilidad de -
produccidn era muy escasa, debida a alguna de las circuns
tancias desfavorables que repercuten en la activacién, ta
les como baja seccién eficaz de activacién, o baja abun -

dancia isotbdpica del nucleido padre, etc.

Con los elementos seleccionados en el estudio previo
se han preparado una serie de patrones de concentracién -
conocida que se han irradiado con neutrones en los dispo-

sitivos experimentales del reactor nuclear JEN-1.

Los espectros gamma de los productos de activacién -
neutrénica de los elementos seleccionados se han tomado -
con dos tipos de detectores de Ge(Li), convencional y -—-
especial para bajas energias reépectivamente,~de los que
previamente se han determinado sus caracteristicas: poder

de resolucién y eficiencia.



Los datos de los espectros gamma han sido tratados -
por cilculo electrbnico para obtener las energlfas y acti-
vidades de los fotones emitidos por cada radionucleido me

diante una calculadora digital de alta velocidad.

Con los datos de las energiag y actividades de los -
rayos X y fotones gamma de los espectros de ambos tipos -
de detectores, se ha realizado una comparacifn experimen-
tal de las sensibilidades analiticas obtenibles en ambos
detectores. Ahora bien, como la problemitica de la aplica
cibén de los rayos X y de los fotones gamma de baja ener-
gia es completamente distinta, el estudio se ha dividido
en dos capitulos diferentes, para ambos tipos de radia -

cidén.

En el estudio de la posible aplicacién de los rayos
X al andlisis por activacibén, se han realizado una serie
de experimentos, para evaluar las posibles interferencias
y errores ocasionados por la presencia de emisores radiac
tivos en la produccién del rayo X del radionucleido de -
interés o de otros nucleidos estables, realizéndose un es
tudio cuantitativo de la magnitud de las posibles interfe

rencias en funcién de diversos paré@metros.

Asimismo se han estudiado de forma experimental, la

existencia de errores producidos por la distinta obsor -



cibén de los rayos X por muestras de diferente densidad,

determindndose la magnitud de la absorcién en funcién de

la energia de la radiacién.

Finalmente se ha realizado una aplicacibén préctica
de los conocimientos desarrollados, comparando los resul
tados del andlisis por activacién no destructivo de ro -
cas patrén del U.S. Geological Survey, empleando espec -
trometria gamma de bajas energias y convencional, respec

tivamente.



2. METODOS Y TECNICAS



2.1. Andlisis por activacidn neutrdnica

El andlisis por activacién neutrénica se basa en la
identificacién y medida de las radiaciones especificas -
emitidas por los radionucleidos producidos por reacciones
nucleares empleando neutrones como particulas bombardeag‘

tes.

Las principales caracteristicas de esta técnica ana
litica nuclear es en primer lugar su especificidad, ya -
que la medida se efectfia sobre un radionucleido identifi
cado por la energia de sus radiaciones y por su periodo
de semidesintegracibén. Por otra parte, el elemento se -
puede determinar cualquiera que sea la naturaleza de su
combinacién quimica, ya que es el nficleo del mismo el que
inuﬂviene en la reaccién nuclear producida por los neutro
nes. Otra caracteristica del métqodo es su alta sensibili-
dad que serd tanto mayor cuanto mayor sea la actividad -
producida del elemento. Esta actividad es directamente -
proporcional al flujo neutrénico; por lo tanto las fuen-
tes de neutrones m&s interesantes para la determinacién
de trazas de elementos son aquéllas que originan un flu-

jo muy alto de neutrones como son los reactores nurleares.

La mayoria de los elementos con Z y 8 se pueden de-

terminar por activacién neutrénica.



2.1.1. Ecuacibn general de activacién

La actividad por unidad de peso producida en un

elemento de masa atémica M de una muestra irradiada

se calcula mediante la ecuacifén general de activa -

cibn:
' 23
6.02.10°".W.¢.06.0 (1 - exp (- t 1n 2/T )
- 1/2 .
A= [1]
M
donde
6.02.1023 es el nimero de Avogadro.

W es el peso del elemento existente en la muestra
irradiada, expresado en gramos.

¢ es el flujo de neutrones bombardeantes, expresa-
do en neutrones por centimetro cuadrado por se -
gundo.

® es la abundancia isotbpica del is6topo que sufre
la reaccién nuclear, expresada en tanto por uno.

o es la seccibn eficaz de activacién para el is6to
po considerado, expresada en barns.

~-24 2
cm”)

(1 barn = 10
M es el peso atbmico del elemento considerado.
t es el tiempo de irradiacién
T1/2 es el periodo de semidesintegracién del radio

nucleido formado.



En la ecuacién |2| (23) hay dos factores espe -

cialmente importantes:

a) El producto ¢.o0:

La seccibn eficaz de activacibn es una caracte
ristica nuclear propia del is6topo bombardeado y es
variable segin la reaccidén neutrbnica. lLas seccio -
nes eficaces de las reacciones (n,y) suelen ser del
orden del barn, pero pueden llegar a alcanzar valo-
res de varios miles de barns. Las actividades produ
cidas ser&n tanto mayores cuanto mayor sea el pro -
ducto ¢.0 . Como no es posible alterar el valor de
o, para conseguir una sensibilidad elevada se debe

aumentar el flujo neutrénico lo més posible.

2

b) El producto (l-exp(-t 1n T
1/2

2
)epr%i‘hmﬁzz? f
Este producto expresa el hecho de que la acti
vidad es la suma de dos fenbmenos, la produccibn -
de &tomos radiactivos,que es una funcién lineal del
tiempo, si el flujo es constante, y la desintegra-
ci6én del radibnucleido gue obedece a una ley expo -

nencial (24).



(t y T1/2 deben expresarse en las mismas unida-

des)

En el caso de diferentes is6Stopos del mismo ele
mento presentes en la muestra irradiada, la activi -
dad total del elemento es la suma de las actividades
debidas a cada uno de los is6topos producidos del -

elemento.

La actividad obtenida mediante la ecuacién |1|
(23) es la producida inmediatamente despﬁés del fin
de la irradiacibn, pero entre el final de la irradia
cidén y el momento de la media pasa un cierto tiempo
t,;, por lo que en la ecuacibn |1| habr& que introdu-
cir un factor de correccién por desintegracifn radiac
tiva:

23

6.02.10“°.W.¢.0 (1-~exp(-t 1n 2/'1'1/2))exp(-t1 in 2/'1‘1/2)-

M

A=

A es la actividad absoluta producida de un radionu -
clieido en una irradiacién de tiempo t y media un --
tiempo t, después del final de la irradiacibn, expre

sada en desintegraciones por segundo.



Cuando el tiempo de irradiacién es suficiente-
mente grande en relacién con el perfiodo de semide: -
sintegracién del producto radiactivo, (aproximadamen
te 10 veces mayor que el perfodo), se puede llegar
a la saturacibén. Para elementos de perfodo corto se
puede irradiar a saturacibén, pero hay que tener en
cuenta la desintegracién y efectuar la medida lo --
mas r4pido posible, pero para radionucleidos de pe-
riodo largo s6lo se puede irradiar una fraccibn de
la actividad de saturacién con tiempos de irradia -

cibén de duracifn razonable.

2.1.2. sensibilidad analitica

El peso de un elemento presente en una muestra
irradiada se puede calcular a partir de la ecuacién
general de activacibén mediante la medida de la acti

vidad A del radionucleido formado segfin la expre -

sién:
I A. M -
6.02.1023 4.6 0 (l-exp (-t 1n Té—) Jexp(~t; In z2— )
2

1/2

De todos los par&metros que influyen en la sen

sibilidad analitica hay una serie de ellos que son



fijos porque dependen de las caracterfsticas nuclea
res del elemento analizado (seccibn eficaz de acti-
vacién, abundancia isot6pica y perfodo de semidesin
tegracibén) y de los medios experimentales disponi -
bles (flujo de neutrones bombardeantes), mientras -
gue otros pueden ser escogidos por el analista como
son el tiempo de irradiacibén de la muestra y el ---
tiempo de desintegracién. Por filtimo, hay un factor
qgue aunque no estd presente en la ecuacién general

de activacién, es muy importante que es. la eficien-
cia del equipo de medida de la!actividad que se ha

producido.

2.1.3. Métodos de andlisis por activacién

El andlisis por activacién neutrénica se puede
realizar de forma absoluta o de forma relativa. En
el primer caso es necesario el conocimiento de nume
rosos paré&metros como la seccién eficaz de activa -
cién que es un valor variable en funcibén del espec-
tro del flujo neutrénico, o el valor exacto del flu
jo neutrbnico durante la irradiacién, que puede --
fluctuar con el tiempo o puede estar perturbado por
otras componentes, caso muy frecuente en los reacto

res nucleares. Por estas razones, este método de -

anfilisis estd sujeto a gran incértidumbre, por lo -



gque no se emplea frecuentemente.

En la mayor parte de los casos se utiliza en -
andlisis por activacién neutrénica el método relati .
vo, en el que después de la irradiacibén, se compa -
ran las actividades del elemento presente en la mues
tra, con la de un patrén de peso conocido del elemen
to a determinar que se ha irradiado conjuntamente --

con la muestra.

En las determinaciones cuantitativas, la f6rmu-
la general (25) para calcular el peso del elemento -

a determinar en la muestra es:
_ Am
Wm = WcC Ac

donde

Wm es el peso del elemento en la muestra.
Wc es el peso del elemento en el patrén.
Am es la actividad del elemento en la muestra.

Ac es la actividad del elemento en el patrén.

Después de la irradiacifn es necesaria la deter
minacién de la actividad del nucleido radiactivo. Si
la medida de esta actividad se realiza directamente,

el andlisis seri no destructivo. Por el contrario, -



si la actividad estd& perturbada por la de otros nu -
cleidos con perfodos de semidesintegracién o ener -
gfas muy prbéximas, puede ser necesaria una separa -
cién radiogqufmica para aislar el radionucleido de -
interés s6lo o con un grupo de elementos gque no --

interfieran en la medida.

Para la medida de la actividad, los tipos de de
tectores mis utilizados en an8lisis por activacién -

neutrdénica son:

- Detectores de ionizacién gaseosa (contadores Gei
ger-Muller, contadores proporcionales, ...);

- Detectores de centelleo;

- Detectores de semiconductores.

Los detectores de ionizacifn gaseosa se utili -
zan principalmente en la medida de los radioisGtopos

emisores B~ puros, como es el caso del S-35.

Los detectores de centelleo son del tipo de cen
telleo liquido para la medida de emisores B o de -
centelleo s6lido para la medida de radiacifn gamma.
Los detectores de centelleo s6lido m&s clé&sicos son
los cristales de yoduro s6dico activados con taliio.
Estos detectores tienen buena eficiencia, pero pobre

resolucién.



Actualmente los detectores mis utilizados son
los semiconductores compensados con litio del tipo
Ge(Li) 6 Si{Li) que tienen muy buena resolucibn, -

aunque bajas eficiencias.

Los detectores llevan acoplado una Serie de -
equipos electrbnicos, para el tratamiento de los -
impulsos eléctricos que producen, para su almacena
miento y clasificacién, y para la salida de los da
tos de los espectros de la energia de la radiacién

que consiguen obtener.

2.2. Espectrometria gamma de alta resolucibén con detec-

tores de semiconductores .

La espectrometria gamma, consiste en obtener el es
pectro de energias de las radiaciones gamma emitidas por
los radionucleidos, mediante un detector de respuesta -
proporcionai a la energia del fotén incidente y un meca
nismo electrbnico que clasifique y registre los impulsos

recibidos del detector.

En un espectrémetro de radiacién gamma el elemento
sensible a la radiacién es el detector,cuya caracteris-
tica fundamental es la proporcionalidad entre la energia

que los fotones gamma depositan en &l y la altura de los



impulsos elé&ctricos que suministra como respuesta. Una ca
dena electrf6nica amplifica y clasifica estos impulsos en
funcién de su tamafio, lo que permite conocer el nfimero de
fotones gamma de cada energia que han interaccionado con
el detector. Estos datos se representan en forma de histo
grama (nGmero de impulsos "versus" energia) denominado --

espectro de energia gamma o abreviadamente espectro gamma.

La espectrometria gamma ha estado asociada hasta --
hace algunos anos exclusivamente a los detectores de cen-
telleo del tipo Nal (Tl) perv ia aparicibén de detectores
de semiconductores ha revolucionado esta té&cnica haciendo
posible la espectrometria gamma de alta resolucién, dado
el mayor poder de resolucién de este tipo de detectores -

frente a los de centelleo.

Para una correcta interpretacién de los espectros -
g;mma obtenidos con detectores de Ge(Li) se describen en
el presente epigrafe los procesos de interaccién de la ra
diacifn gamma con un cristal de germanio compensado con -
litio, asf como las caracteristicas esenciales del detec-
tor y de cada uno de los componentes de la cadena electr8

nica que manipula los impulsos eléctricos producidus por

el detector.



2.2.1. Caracteristicas generales de los detectores

de semiconductores: Detectores compensados

con litio

La utilizaci6én de detectores de semiconductores
para la medida de la radiacifén gamma se basa en el -
fen6meno de produccibén de pares electr6n-hueco al in
teraccionar los fotones gamma con el cristal semicon

ductor.

En un semiconductor, los rayos gamma pierden -
parte de su energia al excitar un electrfn que aban-
dona su correspondiente &tomo. Este electr6n queda -
libre para moverse dentro de la red cristalina del -
semiconductor. E1 4tomo se queda en un estado excita
do y con una vacante que se denomina "hueco" en su -
capa de valencia. Este "hueco" se puede mover de &to
mo en dtomo dentro de la red del cristal, como un -
electr6n positivo, bajo la influencia de un campo -
eléctrico aplicado exteriormente. Por consiguiente,
una parte de la energia del rayo gamma se absorbe en
la produccién del par electrén-hueco que pueden -
‘actuar como portadores de carga. Mediante la recogi-
da de estos portadores de carga se puede detectar el
paso del fotdn y en determinadas condiciones medir -

la énergia(depositada por el mismo en el cristal.



tica es mejor y la resolucifn mayor en el caso
del detector semiconductor. Puesto que el cris-
tal del semiconductor es bastantes estable, desa
parecen la mayorfa de los problemas debidos a -
las impurezas del gas que presentan los detecto-

res proporcionales.

b) Dado que el volumen efectivo de estos detectores
es pequeino y la movilidad de electrones y huecos
muy elevada, resulta un tiempo de coleccibdn de -
cargas muy corto y, por lo tanto, un poder de re
solucibén en tiempos muy elevado, Que puede lle -
gar a ser del orden del nanosegundo. Por ejemplo,
el tiempo de coleccifén de cargas es de tres 6rde-
nes de magnitud superior en los semiconductores

que en los contadores proporcionales.

c) La alta densidad del semiconductor da lugar a una
eficiencia mayor para un vclumen dado del detec -~

tor.

d) Es posible obtener geometrias m&s Gtiles con este

tipo de detectores.

Para que un detector de semiconductores tenga -

una buena linearidad y una alta resolucibn en tiempos,
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debe poseer un volumen sensible suficiente para ab-
sorber la totalidad de la radiaci6n incidente.. Los
portadores de carga han de tener una vida suficien-
te para facilitar la recoleccibén total, una gran mo
vilidad para disminuir el tiempo de recoleccién y -
una alta resistividad para poder aplicar al detector
un campo eléctrico elevado, favorable a la recolec-
cibén ripida de los portadores, sin aumentar el ruido
de fondo. Es diffcil de conseguir que un detector -
homogéneo de tipo n (cristal semiconductor con una -
mayorfa de electrones libres como portadores de car-
ga con los correspondientes iones positivos ligados
a la red cristalina), 6 de tipo p (cristal semicon -
ductor con una mayoria de huecos libres como portado
res de carga con los correspondientes iones negati -
vos ligados a la red cristalina), cumplan las condi-
ciones citadas anteriormente. S6lo los detectores de
unién (detectores de unién difusa, de barrera de ;u-
perficie o compensados con litio) tienen las caraétg

risticas indicadas.

Los detectores de unibén difusa y de barrera de
superficie que presentaﬁ en sus caracteristicas fun-
damentales diferencias pequenas debidas finicamente a
sus distintos procesos de fabricacién, tienen una 1i

mitacién originada por la profundidad de la zona de



éarga de espacio, cuyo valor miximo en este tipo de

detectores es de 1.5 mm; (28) ,ya que existe una gran
dificultad en obtener el material semiconductor en -

un alto grado de pureza.

Por lo tanto, incluso el germanio de mayor re-
sistividad, tiene una céncentracién de impurezas ele
vada. Estas impurezas son eléctricamente activas y -
producen un nfimero suficientemente grande de electro
nes o huecos capaz de interferir la sefial producida
por un rayo gamma. Para conseguir un mayor grado de
pureza se parte de un germanio lo mis puro posible -
cuyas impurezas residuales se compensen con concentra

ciones andlogas de impurezas de tipo opuesto.

El proceso de compensacifn con litio es un me -
'dio por el que estas impurezas del material semicon-

ductor llegan a ser electricamente inactivas. Consis-
te en la difusibén de iones de 1litio en el volumen -

del cristal de germanio de una manera controlada. Por
consiguiente, para la deteccibn de la radiacién gamma,
el detector de semiconductores m&s adecuado es el de

unién compensado con litio, que consiste en un cris -
tal semiconductor en &l que se han prcducido tres re-
giones: una regifén de tipo p, otra compensada iy --

ptra de tipo n. Estas tres regiones se han creado -



mediante el arrastre!o difusibn de litio. Se ha escé
gido el litio como impureza donadora de electrones,

por tener un potencial de ionizacifn muy reducido de
s6lo 0.033 ev, de forma que se ioniza f&cilmente con
una ligera aportacibén de energia térmica . Al tener
el litio un radio atémico pequeno, del orden de ---
0.3 Ay comparado con los espacios interatfémicos de -
la red cristalina del gerﬁanio, los iones de litio -
se difunden muy ficilmente en el germanio, lo que -

permite obtener espesores apreciables de germanio -

compensado. Para mantener los iones litio, en posi
ci6n y limitar la excitacién térmica de los pares -
electrdn-hueco, los detectores de germanio compensado
con litio han de operar permanentemente a las tempe-

raturas del nitr6geno liquido.

Existen dos tipos de detectores de Ge(Li): de-

tectores planos y detectores coaxiales.

Los detectores planos, tienen dos electrodos -
de coleccibtn de cargas con una regibén sensible entre
ellos que varia en profundidad de 5 a 15 mm. (28).Pre
sentah la ventaja de poseer campos de coleccibén muy
uniformes, permitiendo el minimo de variaciones en el
tiempo de coleccibén de los portadores de carga produ-

cidos por'los rayos gamma. Esta caracteristica es muy



importante, ya que el tiempo de formacién de un impul
so depende de dos factores, en primer lugar de la po-
sicibén dentro del cristal donde tiene lugar la inter-
accibén y en segundo lugar de la uniformidad del campo
de coleccibén. En un trabajo de coincidencia, el tiem-
po de qoleccién de cargas es muy importante por lo -
gue los detectores planos son ideales para trabajos -

de coincidencia en bajas energias.

Los detectores coaxiales presentan la ventaja
de un mayor volumen sensible y una deriva del campo,
entre los electrodos, razonable. Hay un tipo de detec
tor coaxial de forma trapezoidal gune presenta gran'—
des derivas del campo dentro de su volumen, lo que -
favorece que la interaccifén Comptcn se abscrba total
mente dentro del germanio, por lo que tienen una exce
lente relacién pico/Campton. Este tipo de detector -
coaxial tiene un tiempo de coleécién de cargas peor -

que el de los detectores planos (29).

Los detectores coaxiales que se emplean habitual
mente en espectrometria gamma, suelen tener un volmmen
sensible grande y tiempos de coleccién de ca:yas ade-

cuados.



o fotoeléctrica u:NZ5 Ey-3‘5/cm

donde
Z es el nfimero atémico del material semiconduc-
tor.

N es el nGmero de &tomos del semiconductor/cm3.

Por lo tanto, la probabilidad de que un fot6n
se absorba por efecto fotoeléctrico, aumenta con el
nGmero atémico del material semiconductor del orden

de 25

y disminuye con la energia del fotén.

Entre 100 KeV y 8 MeV la mayoria de los rayos
gamma se absorben mediante el efeéto Compton. El ra-
yo gamma sufre una colisién eldstica con el &tomo,
cediendo parcialmente su energia a un electrén. E1 -
fotbén sale rebotado y puede sufrir nuevos efectos -~
Compton o puede ser absorbido por efectos fotoeléctri

Cos.

La probabilidad de que un fotén se absorba por
efecto Compton aumenta linealmente con el n@mero atg
mico del material semiconductor y disminuye también
de forma aproximada linealmenﬁe con la energia A=l ~

fotén.



Por encima de 8 MeV el proceso de interaccién
que predomina es la produccibén de pares. La desapari-
cién esponténea del rayo gamma crea un par electrén-
positrén, cuya energia cinética es igual a la energia
del fot6n menos la energia equivalente a la masa en -
reposo del par electrén-positréq de 1.02 MevV. Los --
electrones de las capas de valeﬁcia de los &tomos del
semiconductor absorben la energia cinética del posi -

trén. Cuando el positrén ha perdido su energia cinéti
ca, se aniquila con un electré4n y convierte la ener -

gia equivalente a la masa en reposo del par electrén-
positrén en dos fotones de 0.51 MeV cada uno. Estos -
rayos gamma secundarios pueden escapar del semiconduc
tor o pueden ser absorbidos por efectos fotoel&ctrico

o Compton.

La seccibn eficaz de produccibén de pares aumen-

ta con el nfimero atémico del material semiconductor

del orden de Z2.

Resumiendo todo lo expuesto anteriormente, en
un cristal de germanio los fotones son absorbidos por
efecto fotoeléctrico, dispersién Compton o creacién -
de pares electrbn-positrén, siendo la probabilidad de
que ocurra cada uno de estos procesos funcién de la -

energia del fotén y del nGmero atémico del material -



absorbente.

En el caso de nuestro detector, tipo LEPS, se
puede ignorar la produccién de ﬁares, porque para -
su energia umbral de 1.02 Mev, 1la eficiencia del -
detector LEPS es muy baja. El proceso Compton tiene
una alta probabilidad de producirse, pero, en gene-
ral, la dispersi6n Compton no es Gtil para el andli
sis de energias de radiacién debido a que origina -
una deposicién incompleta y variable de energias en
el detector, contribuyendo por lo tanto al fondo -
continuo en una amplia regién de energias, lo que -
reduce las relaciones seflal/ruido y oscurece la de-

teccibn de radiaciones de energias mas baja.

El principal efecto, en cuanto a su utilidad,
es el efecto fotoeléctrico en el que toda la energia
del fot6n queda depositada en el detector obteniéﬁdg
se una linea caracteristica en el espectro gamma. En
el efecto fotoeléctrico, la energia del fotén inciden
te se reparte en energia cinética del electrb6n arran-
cado y en energia del rayo X'emitido por el atomo que
ha sufrido la interaccién. Puede ocurrir que e} rayo
X sea captado por el detector en cuyo caso la energia
total cedida al detector seria la del fotén incidente,

pero también el rayo X puede escapar del detector,



con lo que la energfa depositada en el cristal semi-

conductor serfa la del fot6n incidente menos la del

rayo X caracteristico del germanio. Ambos procesos -
que originan la aparicifn del fotopico y la del pico
de escape se producirin con sus probabilidades corres
pondientes. Si el fotén incidente es de energias ba -
jas penetraré%menos en el detector y la probabilidad
de escape aumentar&. Hay casos en gue ocurren interac
ciones Compton seguidas de- fotoeléctricas y la radia-
cién no escapa del detector, el efecto prdctico es el
mismo que si la primera interaccién fuera fotoel&ctri

ca. Este efecto aumenta con el tamano del detector.

2.2.3. Instrumentacién electrénica para detectores de

semiconductores

En cunalquiera de los tres procesos citados de -
interaccién, la energia del rayo gamma se_convierte
en electrones energéticos que pierden su energia ciné
tica para producir una cantidad de carga que es propor
cional a la energia del rayo gamma absorbido. La carga
producida se recoge en dos electrodos y se convierte -
en un impulso eléctrico mediante un preamplificador -
sensible a la carga. Después de una amplitricaciébn y -
formacién del impulso mediante equipos de integracién
y diferenciacibén adecuados, los impulsos pasan a un -

analizador multicanal donde se registra el espectro -



de altura de impulso en la pantalla de un oscilosco-

pio.

En la fig. 2-1 se muestra el diagrama bloque -
de la instrumentacién electrbnica asociada a un de-
tector de Ge(Li) que consta de los siguientes elemen

tos:

a) Fuente de alimentacifén de alta tensién.

Los detectores de Ge(Li) no necesitan tener -
una fuente de alta tensién con una estabilidad tan -
grande como la que es necesaria para los detectores
de centelleo porque los fotopicos no suelen variar -
de posicibn con los cambios 2z alta tensién. Sin -—-
embargo, es conveniente una alta tensibén de polariza
cién que puede producir un peguefio aumento en la efi
ciencia de deteccibén originado por aquellas cargas -
que no han quedado bien compensadas en algunas zonas
del detector y que al alcanzarse un nivel de polariza

- - / s 3
cibébn elevado se convierten en electricamente activas.
b) Preamplificador.

En los detectores de Ge(Li) se utilizan pream-

plificadores sensibles a carga eléctrica porque la -



capacidad efectiva de los detectores de semiconduc-

tores varia de manera acusada con la tensifn de po-

larizacibén aplicada.

El preamplificador se debe conectar lo més
cerca posible del detector para que no aumente la

capacidad de salida del detector.

DETECTOR

PREAMPLIFICADOR

ALTA TENSION

Figura 2-1. Diagrama bloque de la instrumentacién electrénica

asociada a un detector de Ge(Li)

AMPLIFICADOR

ANALIZADOR




