6?'5 . . é //g é‘/ . _/V . f

INFLUENCIA DEL COMPARADOR EN LAS CORRECCIONES POR
COMPORTAMIENTO NO IDEAL DEL FLUJO EPITERMICO Y SU
IMPLICANCIA EN LOS METODOS PARAMETRICOS DE ANALISI S
POR ACTIVACION NEUTRONICA
Tesis para Optar el Grado de Magister en Radiogaimi

Lic. Pablo Mendoza Hidalgo

Director: Dr. Isaac Marcos Cohen
Codirector: Dr. Eduardo Haroldo Montoya Rossi

Buenos Aires, 2011



Agradecimientos

Quisiera iniciar estas lineas agradeciendo a lasoadades del Instituto Peruano de Energia
Nuclear, de la Comision Nacional de Energia Atomycdel Instituto de Estudios Nucleares
(IDEN) por la oportunidad brindada de poder avanzan mi formacion académica y
profesional.

A mis directores de tesis, Dr Isaac Marcos CohdbryEduardo Montoya Rossi, que sin su
innegable apoyo y constante “presion” no hubieraljplo finalizar este trabajo. Mas alla de sus
exigencias consabidas, mi estima por siempre pse@@rme a ver los problemas como simples
desafios de la vida

A la MSc. Patrica Bedregal que sin su apoyo no éngpodido iniciar este trabajo, finalmente
completado gracias a su ejemplo de constante sojergrofesional.

Al MSc. Rolando Arrieta, jefe de operacion del tea&kP-10, cuyos consejos practicos y apoyo
desinteresado contribuyeron en la realizacién dekpnte trabajo.

Al MSc. Mariano Vela por su predisposicion a sabmeir los problemas de siempre haciéndome
recordar que todos debemos de “remar” hacia un nasrhjetivo.

A mis comparferos de la Maestria, en especial a M&adra Siri, MSc. Noemi Nevares y
Romina Bocco por compartir buenos momentos y mgdashién, mas alla de nuestras
diferencias.

Mi gratitud al Lic. Juan Carlos Furnari y a todo®d profesionales que generosamente
trasmitieron su experiencia y conocimiento que mefon saber lo poco que sé.

Si bien desde ya hace un tiempo decidimos camioadestinos distintos, agradezco de todo
corazén a la Lic. Carmen Lopez Castro por su grany® en aquellos momentos saturados de
preocupacion y tensiéon donde fué mi puerto dontie.es

Finalmente, a mis queridos hijos, Lucas y Raquel pu madura comprension y apoyo
incondicional en entregarme su valioso tiempo pgaraninar el presente trabajo. Siempre estaré
agradecido a ellos por el sacrificio realizado, podas aquellas horas de compafiia sin juegos

pero con muchas palabras de animo y perserverancia



INDICE

Resumen

INTRODUCCION

CONSIDERACIONES GENERALES

Capitulo 1.1: Espectro neutronico en un reactor nuear
1.1.1Componente térmica
1.1.2Componente epitérmica
1.1.3Componente rapida

Capitulo 1.2: Principios del analisis por activacia neutronica (AAN)
1.2.1El problema de la tasa de reaccion por nucleo
1.2.2Convencion de Stoughton-Halperin

Capitulo 1.3: Caracterizacion de la componente egtmica del flujo neutrénico no

ideal

1.3.1 La energia efectiva de resonancia y su determinacio

12

13
13
14
14
15
17
17
19

20

1.3.2 Situacién presente en torno a la determinacion yslperspectivas d@3

aplicacion del parametra
Capitulo 1.4: Desarrollo e implementacion de un nue® método para la
caracterizacion de los flujos neutrénicos térmico gpitérmico

1.4.1Fundamentos del método propuesto

1.4.2Estructura del programa de célculo

1.4.3Evaluacion de la consistencia metodologica
Capitulo 1.5: Caracteristicas del comparador paras empleo en AAN paramétrico
Capitulo 1.6: Seleccion de datos nucleares
DESARROLLO EXPERIMENTAL

Capitulo 2.1: Materiales y métodos
2.1.1Reactor RP-10

2.1.2Sistema neumatico de transferencia de muestras
2.1.3Sistema de medicion por espectrometria gamma tieralsolucion
2.1.4Determinacion de la eficiencia relativa de medicion

2.1.5Seleccion de precursores y productos

25

25
27
29
30
32
35

36
36

37

38

40

42



2.1.6Preparacién de blancos
Capitulo 2.2: Optimizacion de las condiciones deradiacién y medicién

RESULTADOS Y EVALUACION
Capitulo 3.1: Evaluacion del método propuesto: veajas y limitaciones
Capitulo 3.2: Evaluacion de los monitores selecciados
3.2.1Monitores de bajo Q(< 10)
3.2.2Monitores de Qintermedio(10 < Q < 30)
3.2.3Monitores de alto Q (> 30)
3.2.4Monitores de temperatura neutrénica
Capitulo 3.3: Conformacién de un grupo de monitorepara el estudio integral del
flujo y el espectro neutrénico
Capitulo 3.4: Evaluacion de los parametros de f & segun trayectoria de estado de
reactividad
DISCUSION GENERAL
CONCLUSIONES
REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS
NOMENCLATURA
GLOSARIO DE SIGLAS

71
84
87
96
99



RESUMEN

Se ha realizado el estudio para la eleccién delpepador 6ptimo o conjunto posible de
comparadores para su aplicacion en el analisisrgdreo, empleando el método degl k

La complejidad del tema tratado trasciende logmo$ de seleccion propuestos con base en las
caracteristicas fisicas, quimicas y nucleares demonitores bajo estudio, involucrando la
realizacion experimental de una consistente caraatgdn de la facilidad de irradiacion, a partir
del modelo modificado de Stoughton y Halperin.

Su realizacién condujo al desarrollo de un métoela@culo riguroso en su concepcion y de
simple ejecucién, con el fin de asegurar la coilfddd de los resultados obtenidos. Como
resultado de su aplicacién se aportan pruebas dedaveniencia de emplear el monitor bi-
isotopico *“zr — %Zr como comparador, cuestionandose igualmente siwcoo monitor de
flujo neutrénico por su gran dependencia del patdnoe

Asimismo, sobre la base del estudio realizadogsemienda el empleo como comparadores de
*Co, *’Au y ®Mo y, en forma alternativa, f&Cr y ®*Zn, previa determinacién méas exacta de
las secciones eficaces para las reaccigivs(n,y)**Mo, *°Cr(ny)>*Cr y *Zn(ny)®zn.

Uno de los logros mas relevantes del presente rddlearadica en la forma de calcular la
relacion de flujos térmico a epitérmico, f, y elrggaetroa, que corrige las desviaciones del
comportamiento ideal en la zona epitérmica, en dosel aplica un enfoque distinto a los
empleados tradicionalmente. Se determina la rela€idnediante la generacion de valores
independientes de flujo térmicq) y epitérmico @), calculando la razén fg{@) en forma
directa. En tanto, el parAmetoose determina en forma iterativa, a través del @ualet cruce
generado por las curvas de los diferentes monitex@uados, con valores de pendiente
proporcional a sus valores de la relacion integealesonancia/seccion eficaz, Q

Una ventaja intrinseca de esta metodologia de loadlcaside en poder conocer el
comportamiento de cada monitor a través de uedase grafica, facilitando asi el estudio de la
influencia de las diversas constantes y datos arpatales en los monitores bajo evaluacion.
Esto deriva finalmente en una seleccion de morsteustentada en la adecuada consistencia de
Su comportamiento.

A esto se suma la determinacion de la incertiduminediante el cédigo numérico de
Montecarlo, donde se alcanzan resultados similarespmparacion con los métodos de calculo
usualmente empleados. Tal evaluacion elimina loblpmas de indeterminacion para valares

cercanos a cero, frecuentemente encontrados emmésdos tradicionalmente aplicados,



minimizando asimismo la carga de trabajo que implel calculo del presupuesto de

incertidumbre.
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El andlisis por activacion neutrénica ocupa un fuggortante en el contexto de las técnicas
analiticas. Su relativa simplicidad, adecuada béitsid (0,019 pueden ser determinados para
75 elementos en condiciones favorables) asi corno aglaptabilidad al analisis multielemental,
sientan las bases de una técnica propicia parandaisis cuantitativo no destructivo. Sin
embargo, la aplicacibn multielemental es a veogemrosa en su forma cldsica, que consiste en
la irradiacién y la subsecuente medicion de urdpgpara cada elemento presente en la muestra
a ser evaluada. Este procedimiento posee desveotajas, fundamentalmente la imposibilidad
de cuantificar elementos no esperados en el agadisi como varias dificultades en asegurar
condiciones idénticas de irradiacion, tanto pamalgstra como para el estandar. Estos factores,
a los que se suma la variedad de muestras a andieeen dificil aplicar una metodologia
estandarizada.

Un primer esfuerzo en poder simplificar dicha tdtearealizado por Girardit al (1965), quien
defini6é valores empiricols, sobre la base de la razén de actividades espeidiel radioisétopo
investigado y del comparador, ambos medidos bajdicmnes operativas bien establecidas, que
en la jerga nuclear se definen mediante la relad®rilujo térmico al flujo epitérmicog{.,
simbolizada mas tarde comf). Si bien es necesario un trabajo preciso y laboripara
determinar tales factords una vez obtenidos pueden ser usados extensaerengactores con
alto grado de termalizacion y constancia en laslictones de irradiacion y medicion.

La exactitud del método depende entonces de lacigelel valoik en el tiempo, cuya validez
gueda restringida a sitios especificos de irradmcdado que la relacién de secciéon eficaz
efectiva depende del espectro neutrénico del reagte, lejos de ser constante, varia segun la
posicion.

De Corte y Hoste (1969) propusieron extender ebdemonoestandar a un comparador triple
(**®Au, ®°Co y***Mn) con el fin de extender su aplicabilidad parsgedios canales de irradiacion,
introduciendo, ademas, la conversién de los valooes respecto a la seccion eficaz efectiva de
activacion. Resultaba obvia, entonces, la necegsidaevaluar la relaciémp(q. en los canales,
tanto el referencial como el analizado.

Existen diferentes metodologias para la evaluad®ma relaciéng/q., siendo la denominada
“relacion de Cd” la mas simple y comunmente engde&i bien, ademas de su simplicidad,
posee la ventaja de no necesitar una calibraciéfielencia, su mayor desventaja radica en la
depresion del flujo neutrénico en la vecindad deukierta de cadmio, hecho que impide una
simultanea irradiacion con la muestra y obliga@oser una constancia de la relacigiq. en el

tiempo. Asimismo, se debe considerar la seguridatazional del reactor por insercion de



reactividad a partir del cadmio, como también labpbilidad de pérdida fisica por el calor
generado en reactores de alto flujo.

En 1975, Simonitgt al propusieron que el camino mas Optimo para gdnaral método del
comparador unico era la transformacion de los ealkren los denominados factores, ks
cuales son independientes de las condiciones adidnion y medicidn. Simonitst al (1976),
introdujeron luego la idea de emplear al zircordimo monitor de flujo bi-isotépico, siendo la
principal razon para tal propuesta la gran difeeeremtre los valore$y/oy (cocientes entre
integral de resonancia y seccion eficaz, conocitéds tarde como ¢ para las reacciones
“7r(ny)®zr y *Zr(ny)*"Zr, que reducia el factor de error de propagaciérios célculos.
Adicionalmente, una situacién favorable con regpadiis energias gamma medidas llevaba a la
no necesidad de conocer la eficiencia de detecgiforfalecia en principio su utilizacion.

A la nocion tradicional de un flujo ideal en laidagepitérmica, dependiente de la inversa de la
energia, se contrapone la necesidad de considereoraportamiento diferente, donde resulta
preciso introducir un factor de correccion, conoaignéricamente cont La inclusion de este
parametro implica una nueva definicion para lagrakede resonancia, que involucra el concepto
de energia efectiva de resonancia [Ryves y Pa68]19

Bajo tales consideraciones, el extremo valor dméagia de resonancia de la reaccioy) (mara

el %zr, asi como el del valor del cocieritgs, del °®Zr, hacen que la determinacion de flujos se
torne bastante incbmoda e incierta [De Corte, 20B4{a situacidon se refleja en una continua
reevaluacion de tales datos [Simomwit@l 2000], [Smodist al 2003], [Linet al 2009].

Para la determinacién del parAmettasi bien se dispone de una variedad de metodaclagiga
diferencia principal radica en el uso o no de unaectura de cadmio, se aplica generalmente el
método del triple monitor desnudo, [De Coeteal, 1979] con el fin de evitar las dificultades
técnicas mencionadas anteriormente.

Usualmente se emplea al conjultAu-**Zr-*Zr como monitores en la determinaciénodeSu
ordenamiento en las expresiones de célculo estéidiepor sus valores dey@ E,, obedeciendo

a una secuencia de combinacion en dongle<Q > < Qv 3 (y preferentementds, » < E; 1 < E; 3)
para evitar que los valores medios, tanto gec@mo deE,, coincidan en la secuencia y
conduzcan a un inaceptablemente alto error de gagpan.

Considerando la combinacion de monitores mencigriadacertidumbre total asociada al valor
dea llega a alcanzar hasta un 86% para 0,015 (f = 25) y 39% para = 0,084 (f = 72) [De
Corteet al, 1981]. Si bien la incertidumbre asociada a lamheihacion dex es considerable,

este método fue, hasta el presente trabajo, la (aiternativa con respecto a los que utilizan



cobertura de cadmio, siendo de suma importancia phranalisis por activacion mediante
reacciones () y el empleo del método estandarizado del k

Tal grado de incertidumbre disminuye sustancialmeniando se emplea un mayor namero de
monitores:**Zr (como referencia) ¥*'Ta - 1#'Sb - 23sh -1?5n -%7r y se aplica el método
“Multimonitores desnudos”, en donde el de referamtimple una excepcional funciéon referente
al error ena, por lo que su eleccion es critica [De Cettal, 1981]

Sin embargo, se debe enfatizar que esta mejorapseltde ser obtenida luego de una seleccion
cuidadosa en los valores dg QE; y de los parametros nucleares especialmente defes la
eleccion del monitor de referencia o comparador.

Siguiendo dicha idea central, lo estipulado por idol(2000) y Furnari y Cohen (1998) son
guias importantes para evaluar las diversas fuelgtegatos nucleares, con el fin de elegir los
is6topos monitores de mayor grado de confiabilidad.

Dentro de las fuentes propuestas para la seled®ddatos nucleares, figuran las tablas de
ENSDF actualizadas y mantenidas por el US Natibhallear DATA Center, accesibles a
través de la Seccién de Datos Nucleares del Omanigmternacional de Energia Atdmica
(OIEA). Para los datos de secciones eficaz y paréasede resonancia son usualmente
considerados los publicados por Mughabghab (2003).

Hacia fines de los noventas, en nuestro laborattostramos que la influencia @guede ser
minimizada para la mayoria de los elementos arpdgtia eleccion adecuada del comparador
(Montoyaet al, 1999). Sin embargo, la determinacion de este patranes aun necesaria para
una caracterizacion satisfactoria del espectraraeicp.

Considerando la importancia de los parametros raeados en el calculo de la concentracion y
que su variabilidad afecta a la incertidumbre dddgerminacion, se han emprendido esfuerzos
para mejorar tal situacion. En ese sentido, un odeéique involucre un mayor numero de
monitores seria la mejor opcion. Conceptualmente estariamos refiriendo al método de
monitores desnudos multiples, pero tanto en estedoécomo en el conocido como “triple
monitor desnudo”, el valor d@ es evaluado a partir de funciones implicitas amgei métodos
iterativos.

Un planteamiento alternativo fue propuesto reciaetge por nosotros (Montoy al, 2010), en
donde mediante un conjunto de monitof@Sc, *°Cr, >*Mn, ®Fe, *°Co, ®*zn, **zr, *zr, **Mo,
9 u y *Au, se determinan simultdneamente el flujo térmyie epitérmico, asi como el valor
de a, aplicando un método modificado al desarrollado Awibére y Kestelman (1995). Dicha

modificacion requiere la exactitud de los datos esfwrada de seccidon eficaz, integral de
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resonancia y factores g de Westcott, para obtemerotrecto valor det a partir del punto de
cruce de las curvas correspondientes de todasekiones (1y), permitiéendonos ademas
conocer el desempeiio de cada monitor.

El presente trabajo tuvo como objetivo principatdalizacion de un estudio sistematico, tanto
tedrico como experimental, acerca de la influerd@a comparador en las correcciones por
comportamiento no ideal del flujo epitérmico, cuargk emplean métodos paramétricos. En
particular, se hizo énfasis en el analisis porvacton de muestras geoldgicas, que en general
involucra un numero alto de elementos y mayorasuliddes operativas. El objetivo secundario
fue la implementacion de un método rutinario ddisisgor activacion, basado en el empleo de
los mejores comparadores posibles, seleccionadagiade este estudio.

A partir de la realizacion de la propuesta antameiada se pretende generar un significativo
avance acerca del empleo de comparadores en @isupdr activaciéon neutrdnica instrumental

parameétrico.
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1.1 Espectro Neutrénico en un Reactor Nuclear

Los reactores nucleares son las facilidades madeadgs para el analisis por activacion
neutrénica por ser las mayores fuentes generaderagutrones.

En una posicion cualquiera dentro del nicleo deeactor, los neutrones que atraviesan por
segundo una unidad de area definida son produeides 99,23 % durante el proceso de fision;
aparecen en un intervalo muy corto (dé"4Da 10"s) y constituyen los llamados neutrones
instantaneos o neutrones de fision. El 0,77 % méstale los neutrones, conocidos como
neutrones retardados, es generado por los proddetfisién y emitido por decaimiento en un
lapso que va desde fracciones de segundo hasta pmoatos; su importancia radica en que
permiten controlar al reactor.

Dado que el proceso de fision en®&U se realiza mayoritariamente con neutrones de baja
energia (con valor mas probable 0,0253 eV) es mdoeeducir la energia de los neutrones de
fisibn mediante colisiones elasticas con materidéebajo nimero atémico (moderadores); en el
caso del reactor RP-10 de Huarangal se emplealiagurea desmineralizada.

La distribucion de los neutrones en funcion derlargia en el nucleo del reactor se subdivide,
para fines didacticos, en tres componentes, talocem aprecia en la Figura 1, cuyas

caracteristicas seran definidas a continuacion.

1.1.1 Componente Térmica

Los neutrones térmicos son aquellos que han aldargeaequilibrio térmico con el medio luego
de sufrir una serie de colisiones con el moderadsrdecir, la temperatura del moderador
determinara la velocidad méas probable de los neestoEn consecuencia, el espectro de
energias de los neutrones térmicos es semejapspattro de energia térmica de las moléculas
del moderador y su distribucién de velocidades pusat representada por una distribucion de

Maxwell,

%, (=)
N(v):nth4ﬂ(2:]_r) vZe

Donde Ny, = j n(v) dv es el nimero total de neutrones por unidad demeiym la masa del

neutrén, Ka constante de Boltzman y T la temperatura absoli#t velocidad mas probable para
293 °K viene dada por

(ZKT
vV =
m

v
j = 2200 [n¢]
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gue corresponde al maximo de la distribucion de Wdix y cuya energia es
E, =kT =0,0252V

La aproximacion anterior es aplicable a un sistampletamente termalizado; si bien los
neutrones en el moderador se aproximan a la tetap&r@de equilibrio del moderador, no llegan
nunca al equilibrio térmico, debido a las absoreque se producen en el mismo moderador y
en los materiales estructurales del reactor. Raragir este efecto en el modelo de distribucion

de Maxwell se aplica el concepto de temperatuudrdeica

1.1.2 Componente Epitérmica

La componente epitérmica responde al proceso demacidn de los neutrones por choques con

los atomos del medio, representandose su distébuai forma ideal por la ecuacion
— ¢e
¢.(E) = A(E)E

Donde E es la energia del neutr@ges una constante)(E) es una funcion de empalme entre
las regiones térmica y epitérmica. Tomando unagéaembralukT, dondeu es una constante
empirica, de valor 4 para un reactor moderado goa &vianaA(E) se puede representar como
una funcion escalén [Beckurtz y Wirtz, 1964].

Para diferentes posiciones de irradiacion, exig&sviaciones del comportamiento ideal de la

componente epitérmica [Ryves 1969] las cuales pussfesentarse como:

@, (E,a) = A(E) E‘Efa

Donde alfad) es un parametro caracteristico de la posicidrraéiacion.

1.1.3 Componente Rapida

El espectro de neutrones rapidos esté constitwwddop neutrones de fision que no han sufrido
suficientes colisiones con los atomos del moderadoa reducir su energia hasta los rangos
térmicos y epitérmico. La distribucion del espegiteede variar en las distintas posiciones del

reactor, disminuyendo en forma considerable pas&cjpmes alejadas del nucleo.
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n{E)

log (E.)

Figura 1. Poblacion neutrénica en funcion de la esrgia para un reactor térmico

1.2 Principios del Andlisis por Activacion Neutrénca (AAN)

Los primeros trabajos experimentales sobre laaot#dn de neutrones con los nicleos atémicos
se desarrollaron hacia 1935. Fermi y Amaldi (1986)como Moon y Tillman (1935), trabajaron
en la interaccion de neutrones de energia cercntéamica con nlcleos d&Ag, produciendo
1%Ag, que por decaimiento general3aCd, con emisién de una particfay un antineutrino
[Bucharm, 1979].

Tales experiencias derivaron en el conceptndeleo compuest@ropuesto por Niels Bohr en
1936, para explicar tales reacciones de captuegdguacuerdo con esta teoria se desarrollan en
dos etapas. En la primera se forma el nacleo costpumtegrado por el nucleo original y el
neutrén incidente, y en la segunda el nicleo costpuge desintegra emitiendo particulas o
fotonesy, pudiendo ocurrir, en principio, todas estas pbd#dies. La desintegraciéon del nicleo
compuesto solo depende de la energia del neutoisteirte, siendo independiente de como se
formo, produciéndose si su energia de excitacidrer{ga cinética del neutron + energia de
union) es lo suficientemente grande.

Uno de los procesos nucleares de desexcitacionintdeés para el analisis por activacion
instrumental (AANI) conlleva la emisiéde radiacion electromagnética, con la consiguiente
formacion de un radioisétopo del mismo nucleo oagien la forma que se indica en la figura 2.
El radionucleido formado puede decaer posteriorejartin su propia constante de decaimiento,
de varias formas, ya sea emitiendo particukag( B*) o fotones, sufriendo captura electronica
o fisibn espontanea. En cada uno de estos prosespasa de un estado excitado a un estado

basal, mediante uno o varios decaimientos interosetdientras decaen, estos radioisétopos
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emiten usualmente radiaciones gamma de energiasetdis con caracteristicas propias,
permitiendo a través de su deteccion la determdnatzinto cualitativa como cuantitativa de los

elementos presentes en la muestra.

particula beta
gamnma nicleo
micleo blanco pronto radiactivo
neutron L] g
incideV A h\\i
\“5 L

e Y s
s
’ ..I

Miicleao resultante estable
o radiactivo

niclec compuesto
gamma

retardado

Figura 2. Diagrama del proceso de captura por un ntleo blanco y la subsiguiente emisién de rayos
gamma [tomado de:archaeomtry.missouri.edu/naa_oversw.html].

La ecuacion fundamental del analisis por activaoiéutronica se puede expresar de modo general

como:

A,= %TO‘(V) o(V)dv ]S
0

Donde A es la actividad obtenida al final de la irradiacil es el peso atomico del elemento de
interés, B es la abundancia isotopica del is6topo precussola masa del elemento analizado
presente en la muestra, v la velocidad del neutrdidente,o la seccion eficaz de captura del
isétopo a activar,@ el flujo neutrénico con que se irradia la muegti@ es el llamado factor de
saturacion; S es una funcién del tiempo de irrédtet, igual a 1 —&".

Es evidente la relacién de proporcionalidad diresmtre la actividad obtenida al final de la
irradiacion y la masa del elemento quimico de é@stepresente en la muestra. Si bien su
determinacion aparentemente es de directa ejecucipartir de los parametros y constantes
involucradas, la evaluacion de la integral que resgnta la tasa de reaccion por nucleo es de

manejo complejo.
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1.2.1 El Problema de la Tasa de Reaccion por Nacle

De acuerdo con Erdtmann (1986) no se dispone aeigleenes tedricas exactas al@r), ¢(v) por
medio de funciones analiticas integrables. Poambot para evaluar la integral de la ecuacion de
activacion, se han establecido algunas convencibasadas en propiedades a@) y @),
determinadas en forma experimental, y que correstten empleadas dan resultados
aceptablemente exactos. Las convenciones masadéizen analisis por activacion neutronica
mediante los métodos absolutos y monoestandarasodd Westcotet al (1958), Stoughton y
Halperin (1959) y Hogdahl (1962). Las dos ultimas selativamente mas simples que la de
Westcott, pero un tanto menos rigurosas y de ajpdicanas restringida, aunque apropiadamente
utilizadas dan muy buenos resultados.

En el presente trabajo se adoptara la convenci@talegghton y Halperin (1959) que considera
a la temperatura neutronica como parametro de loaltal como sucede en la convencion de

Westcott, pero sin su complejidad metodoldgica.

1.2.1 La Convencion de Stoughton - Halperin

Segun lo planteado por Stoughton y Halperin, la ths reaccién por &tomo para una sustancia a
alta dilucion o en muy pequefia cantidad, incluyeladoreacciones térmicas y epitérmicas, se
define del modo siguiente:

R _ .o

=0 9() 0, +t@,1'c=9,0,+¢l

N
Donde:

Ec
ot:gﬂ)oo+¢ij o &
@, E

5Em

=g(M) o, +2e(17,-10)

OR

Siendog el flujo térmico convencional, definido p&:=Volo N(V)AdV y donde n es la densidad
neutrénica térmica o maxwelliana, g¢(T) el facterabrreccion de Westcott para la posible no
idealidad deoy, En la energia correspondiente a la velocidad modalladealistribucion

maxwelliana y Ela energia de corte de cadmio.
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En todas sus ecuaciones, los autores suponen flupeale resonancia varia proporcionalmente
a 1/E (comportamiento ideal) a partir de;5Ese anula antes de esta energia, mientras que el
flujo neutrénico térmico se extiende a lo largaato el espectro neutronico.

Stoughton y Halperin definen una seccion eficaztefe segun la ecuacion siguiente:

Asi, el valor exacto deef depende de la posicién de la muestra irradiasipecto al nacleo del
reactor y tiende a; para@.<< @, es decir, en posiciones de irradiacion bien tbradas.

La velocidad de reaccion queda expresada entoooes ¢

,\T: 0.0

Tal como menciona Montoya (1995) el razonamient&teighton y Halperin supone, de manera

implicita, una particion de la integral de la tdsaeaccion por nucleo, de la manera siguiente:

(o)

= j o (V) @(v)dv

0]

N

= To(v) @, Wdv + T o (E) ¢(E)E

o 5En

Considerando para un flujo neutrénico térmico o wehkano se puede escribir, con completa

generalidad, que

o (v) ¢(v) =g(T) a,v,n(v)

Resulta entonces para la tasa de reaccion porondcle

R _ ( dE
W—g(T) n, o, v0+¢eI0(E)E
5Em

La integral de resonancia de la ecuacion tamhiédgsepararse en dos partes:

]: U(E)dEE: TO(E)O:EE+ T o(E)O:EE

5Em 5Em ECd
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Si se trabaja con nucleidos cuyas secciones gficareplen la ley 1/v hasta la energia de corte de
cadmio, g(T) = 1, y se puede escribir para ladasaaccion por ndcleo:

R
IECFCRAINEY)

1.3 Caracterizacion de la Componente Epitérmica deétlujo Neutrénico

Tal como se menciond en el Capitulo 1.1, la reprtes@dn del flujo epitérmico por unidad de
energia en condiciones ideales es inversamentengiopal a la energia del neutron [Stoughton
y Halperin, 1959]:

S
(pe (E) - (pe E A(E)

Los neutrones epitérmicos, al igual que los térgjiaaducen reacciones de captura. Al expresar
la velocidad de reaccién por nucleo para estasimaes, cuando se dividen la componente

térmica y epitérmica del flujo, de acuerdo condavencién de Hogdahl (1962), se obtiene:

% = To(E) ¢, (E) dE+ TG(E) ¢.(E) dE

Ecd

Dondeo; es el flujo térmico y & la energia de corte de cadmio, la cual se corsiderl a
0,55eV y es ligeramente superior a la energia gabne.

El valor de la primera integral es:
[o(E) @.(E)dE=0, o,
0

Considerando un flujo epitérmico ideal y definiendo

o = T O'(E)dEE,

ECd

La segunda integral queda expresada como:

'[G(E) e dE=1, @,

Ecd
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La desviacion del espectro neutronico epitérmigpeeto del comportamiento 1/E se describe
introduciendo el parametro alfa, segun Schumanibgr(1965) y Ryves (1969).
leV*

(pe (E) = (pe E1+q
Dondea es independiente de la energia, puede ser positn@gativo (en general esta entre —
0,05 y 0,12) y depende de la configuracion del toza¢tipo de moderador, posicion de
irradiacion, etc.).
Bajo esta consideracion, la integral de resonameéala definida como:

dE

E1+ a

l, = To(E)leV“

cd

(El término 1eV aparece por la necesidad de incluir una energtafdeencia; por comodidad

se toma arbitrariamente igual a uno).

1.3.1 La Energia Efectiva de Resonancia y su Determinacion

Ryves (1969) introdujo el concepto de energiatef@ de resonanciak, que se define como
"la energia de una resonancia virtual Unica quéadaisma velocidad de reaccion resonante

como todas las resonancias verdaderas que posétoplo”, expresada del modo siguiente:

(E) a — IO(G)
Er IO
Donde Iy y I'o () son las integrales de la seccion eficaz de resmimaeducidas (sin la
componente 1/v) para la distribucion de flujo epit€o, en el caso ideal, 1/E, y en la situacion
real, 1/B**, estableciendo por comodidad el valor de 1 eV Bata

Con la introduccion de este nuevo concepto, la@énajue relaciong tabulada) cong(a) es:

(@) :{|0—0,42900 ,_ 0,429, j

ES (@m+DES

Por lo tanto, para vincular el valor dg€0l) con el ded(a) es necesario, una vez determinado el

parametran, utilizar la energia efectiva de resonancia.
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Existen metodologias para determinar esta enet@ity en forma experimental como por
calculo. La siguiente expresion fue usada porpramera por Moengt al (1979) para evaluar
en forma aproximada el valor dg

5 oil'y’i InE,;
= i Eri

InE, =————=——
ol yi

z )

i E

r,i

Donderl’y es el ancho de resonancia radiativa gs la seccion eficaz parcial en el maximo de la
energia de resonancia i. El valBr también puede ser calculado con buena aproximacion
suponiendo independencia del vator

>w.InE_ .
In e =i | I
Er ZWI
|

_(hTn) 1
w, = —
r e,

Donde:

Siendo g= (2J + 1)/2(21+1) siendo | y J el esmghrdicleo blanco y el estado de resonancia del
neutron capturado en el nucleo compuedio=yI'y +I'» es el total de ancho de resonancia.

El método experimental para la obtencidén de easrdé resonancia desarrollado por Simonits
et al (1984) propone el empleo de la siguiente exprgsada Q (0):

p=0,429,

Qp(e)=2 TR

a

Donde C :ﬂ
A+ 20y

En la primera ecuacion, el primer término del ldéoecho es la integral de resonancia reducida
(contribucion 1/v sustraida), usualmente conocataa

Q,-0429

Qy(a) ==t——

E*

Al graficar In Q(a) versusa, se obtiene una recta de pendiente EInAdemas, en la

, la cual puede escribirskrQ,(a) =InQ,(0) —(In I_Er)a

interseccion de esta recta con el eje ‘ty=0), se obtiene: In J0) = In Q(a).
Dado que existen datos de resonancia incompletws,camparacion entre los valores féle
calculados y los obtenidos en la practica no esritario adecuado para evaluar el método

experimental.
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La aproximacion mediante esta metodologia es Geintanvalida para valores @igy o bajos. Si
bien su principio se basa en trazar la relacidQol(o) versusa, para que ésta sea representativa
es necesario conocer varios valores del paraméfap @ya determinacion de por si no es
sencilla.

Simonits y colaboradores (1984) realizaron un aiglie las incertidumbres asociadas a los
valores obtenidos y concluyeron que el método nm@g sensible a las incertidumbres de alfa,
sino que resulta mucho mas importante obtener weméb estadistica en la medicion de
relaciones de cadmio y usar tantas posicionesrddiacion como sea posible con un amplio
rango de valores de alfa, lo cual representa ademésel método se torna excesivamente
engorroso.

Un segundo método, también de caracter experimerstal propuesto por Segovia (2005), con
el propésito de superar las deficiencias del métddscrito anteriormente. A partir de la

ecuacion general de activacion expresada como:

A :ﬂe NaVO'(p:i
PA Y€

El productoo@ se puede expresar como:
00=@0,+@, |, (a)

Suponiendo como factores comurgey oo, definiendo los parametros f () e introduciendo

la constantdg y los factores temporales correspondientegbgene:

N e yau O-Oau
=Qf + Q5

Aau

_c
k, mSDMe

. , . .. , . , . . NA eau iau Ooau
El primer término de esta ecuacion sera denomimggé@ricamente W, siende——

Aau
una constante, el producto cgm sera también una constante (para una misma posiE6
irradiacion) denominada K. De esta forma, la edwaciqueda expresada como:

W = K[f +Q ,(a)] donde la pendiente es m = Ky la ordenada al orégem = Kf.

A partir de los factores W obtenidos y de los pathos Q (o) calculados para una serie de
nucleidos seleccionados como estandares, es pambierar rectas de calibracion en cada
posicion de irradiacion. Estas rectas permitenrastel valor Q(a) de un nucleido incognita.
Este parametro no es universal (depende de atin)ppanto, a partir de €l se propone el calculo
deE; y de Q(0).
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Ello comprende el planteo de un sistema de ecuesiarmpartir de las rectas de calibracion de las
dos posiciones de irradiacion, diferenciadas arpdet hecho de que el pardmetro que define al

flujo epitérmico (p) es distinto en cada una de ellas:

Qu(ay)= Wi-a _ Qp (02— 0,429, 0,429 a
M E™ (1+20,)0,55°

Oy(a,)= o= - (00,429, 0,429
M2 E" (1+20,)0,55

Resolviendo este sistema se pueden determinar l@mnenergias efectivas de resonancia como

las constantesJ0) y, a partir de estas ultimas, las integralesedenancia.

1.3.2 Situacion Presente en Torno a la Determinacion ysl&erspectivas de
Aplicacion del Parametra

A partir de lo discutido en las secciones antesioes claro que una de las mayores dificultades
encontradas en el analisis por activacion paraocaées la desviacion del comportamiento ideal
de la componente epitérmica del flujo neutréniao.n® consideracion puede conducir a errores
sistematicos, en términos de concentracion, depaddide las caracteristicas de la posicion de
irradiacion (f,a) y del comparador empleado.

Aunque la expresion que describe tal comportamiesté dada por (&), en dondeu varia
usualmente de -0,05 &« <0,12, segun Op De Beeck (1985) el paramettambién puede ser
formulado explicitamente como funcion de r (distarecla fuente de neutrones) y E.

Esto revela una complicada dependencia despecto a la energia neutrdnica, lo que sumado a
los errores sistematicos en su determinacion @rpatal hace cuestionable alcanzar una
correccion para el comportamiento no ideal debflepitérmico que sea suficientemente exacta
para propdsitos de analisis por activacion neutedimstrumental paramétrico cuantitativo.

De Corteet al (1979) plantearon la necesidad de consideraresaiacion de la idealidad del
flujo epitérmico y, en consecuencia, efectuar @secciones pertinentes. Desde ese entonces se
han implementado diversas metodologias para landietecion del valoro [De Corteet al,
1979; De Cortet al, 1981; Cohert al, 2006; Van Hung, 2010], con el fin de descriaifdrma

del espectro neutrdnico aplicable a cualquier ogact

Sin embargo, dicha suposicién puede ser objetasdedel punto de vista de fisica de reactores.
El tipo de moderador, la existencia de reflectaresgtronicos y la captura por resonancia por el
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material constituyente varian en cada reactorjéaftiose tales cambios en la forma del espectro
[Koster-Ammerlaan el, 2011].

Kennedy (2003) observo, para 10 elementos comaslbe Q> 10, una variacion del 7 % hasta
el 42,6 % con respecto a los valores ded@dos por Simonitet al (2000), al irradiar en
posiciones cercanas al nucleo con abundante beiitandando los elementos combustibles.
Adujo como causas probables una mayor moderacidtméméca por el berilio en comparacion
con el hidrégeno, o depresion de la componenteérepita debido a picos de resonancia del
238, con la consecuente desviacién en el comportamieE ™.

Esta distorsion ha sido también reportada por Kostemerlaanet al (2011) en estudios
reportados sobre diferentes experiencias en las@eepled zirconio y oro como monitores de
flujo para la determinacion del valor deatribuyéndola a la formacién y termalizacion de |
fotoneutrones producidos por el berilio con direotpacto en la activacién por resonancia del
%zry¥zr.

Asimismo, el berilio genera venenos neutrénicos@8my °H causando el endurecimiehto
del espectro neutrénico, tal como observan Brockned al (2009) al realizar el cambio de
reflectores de de este elemento en el nicleo delaede Missouri de 20 MW.

Otra pregunta importante, especialmente para nescibe investigacion de 1 a 20 MW de
potencia, es si la determinacién de los paramétyoa para una posicion de irradiacién dada,
bajo una misma configuracion, varia segun el est&aeactividad y segun la trayectoria
seguida para alcanzar dicho estado.

Las condiciones del reactor RP-10 de Huarangalmhposible operar a potencias distintas a la
nominal (10 MW) bajando en un corto tiempo a 0,3%/Mo que conlleva una mayor insercion
de las barras de control. Cabe esperar entoncemayar absorcion selectiva de neutrones de
baja energia, con la consiguiente distorsion det&so neutrénico hacia valores menores$ ele
incluso a una deformacién del espectro neutrdnico epitérngjoe seria causada por absorciones
de resonancia por los componentes de las barrasrdeol. Es de esperar que el valor «de
también deba ser afectado de una manera u otra.

En cuanto a la influencia de la trayectoria segpai alcanzar un estado, la idea que surge es
comparar los valores de y a que se obtienen si se opta llegar a 0,32 MW dekdeactor
apagado, luego de varios dias de reposo, con |ldgloseal llegar a 0,32 MW desde el reactor

operando varias horas a 10 MW. La razén de la digdgue, en el segundo caso, algunos

Para cuando la proporcion de los neutrones modsrateorbidos es inferior a lo que cabe esperaidgor
distribucion Maxwell-Boltzmann se considera qudiktribucién o el espectro se ha "endurecido".
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productos de fision como éf°Xe, generados durante la operacién, causarian bse@rcon
selectiva adicional de los neutrones de baja emenmgiodificando el espectro neutrénico.
Empleando un conjunto adecuado de monitores g $kI podrian comparar los parametros
caracteristicos de los espectros neutronicos almsra 0,32 MW para dos estados de reactividad
diferentes y alcanzados de manera distinta.

Corroborar la hipétesis planteada podria implieambdificacion de la expresion /& con el

fin de considerar las distorsiones supuestas, nrEamdo su impacto en el calculo de
concentracion empleado el método paramétrico el k

No obstante, el aspecto mas relevante, practicanmentenido en cuenta, es que la adopcién de
la nueva expresion para la descripcion de la coemenepitérmica del flujo implica que los
valores de las constantes nucleares obtenidos esagtor no son inmediatamente aplicables a
otros, y ni siquiera lo son los medidos en unag@siespecifica de un reactor con respecto a las
otras. Asi, muchos de los datos de integrales senamcia y cocientes @xistentes en la
literatura serian cuestionables, en tanto no sa banacterizado adecuadamente el espectro en la

posicion de irradiacion [Arribéret al, 2005].

1.4 Desarrollo e Implementacibn de un Nuevo Método para la
Caracterizacion de los Flujos Neutrénicos Térmico ¥pitérmico

Si bien uno de los métodos mas empleados paradeidme de flujos es la relacién de cadmio,
éste presenta inconvenientes para la irradiacidnl&inea de los monitores con las muestras,
por la fuerte depresion del flujo en sus proximekag la generacion de dosis importantes por la
activacion de la cubierta. Por tal razén, resulbmveniente considerar la posibilidad de
desarrollar otros métodos, donde las muestras pugddiarse en forma desnuda.

1.4.1 Fundamentos de la Propuesta

Una alternativa para el desarrollo del nuevo métaglai presentado es la activacion de dos o
mas isétopos, elegidos tal que se cumpla/@ . >>1 al menos para dos de los isétopos.

Para cada uno de los iso6topos que se utilizangtigidad normalizada a decaimiento cero del

monitori puede ser expresada por la ecuacion de activaeim la convencién de Stoughton y

Halperin (modificada para tener en cuenta la nalidad del espectro neutrénico epitérmico)

comao:
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9(T) o, Gy, ¢, +[I(a); G, +ALG ¢ =A; (1)

Siendo:

- At -/l.td -At
WG Ny g (e The T8 (d-e 1)

Donde:
[ = denota las constantes asociadas a un is6topo
] = denota las constantes asociadas a una lineagal®el is6topo |

g(T) es el factor de WestcottM; = 0,565, es la integral de resonancia entre kT y la
energia de corte de cadmio, con tal de que ninginde resonancia exista en dicho intervalo.
Mediante la ecuacion (1) se calcula para cada wounita serie de valores del flujo neutronico
térmico, en funcidén de una serie de valores angimente dados para el flujo epitérmico.

Las curvas generadas por la ecuacion (1) tienenligreties diferentes, de acuerdo con el
comportamiento del monitor, produciéndose puntoscidee cuyos valores de coordenadas
indicaran los valores de los flujos, térmico ytépnico, buscados.

Esto significa que si los datos de entrada de @eaficaz, integral de resonancia y factores g de
Westcott son exactos, un valor correcto del pan@metebe llevar a un punto Gnico de cruce
para las curvas correspondientes a todas las oeascimplicadas, infiriéndose que todos los
monitores deben rendir los mismos valores paratacterizaciondg y @) de la facilidad del
reactor evaluada.

Adicionalmente, si el valor del factor de Westcqiara *"®Lu es correcto, la curva para la
reaccion’®Lu(ny)*’Lu debe cruzar a las deméas curvas en el mismo p@&mimnces, tanto

o como T, se convierten en parametros de ajuste para ebpdmtcruce entre las curvas
calculadas, lo cual a su vez proporciona la bassuddeterminacion. Una vez obtenidos los
valores promedio, tanto del flujo neutrénico témnammo epitérmico, se calcula el valor fde
como la razong /..

Es este punto en donde se propone ademas, com@aidn, el empleo del cédigo numérico de
Monte Carlo para la simulacion de los parametrosflgie, con el objetivo de evaluar la
incertidumbre total asociada a la determinacida Bsetodologia ha sido aceptada por la ISO

como técnica validada para el célculo de incertiohe® de mediciones experimentales)M—
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Supplement 1: numerical methods for the propagatfalistributions (2004)

Koster-Ammerlaaret al (2008), han demostrado la factibilidad de empéanétodo numérico
de Monte Carlo para el célculo de las incertidumbde los parametros f y mediante
simulacién (N=1000) variando aleatoriamente lavatdad de los monitores involucrados en +
0,5%.

Trabajos como los de Steele y Douglas (2005) dearost que se podia simplificar su
utilizacion mediante el uso de Microsoft Excel, qofece una generacion de numeros
pseudoaleatorios adecuada.

Se presupone que tales nimeros pseudoaleatonimngiga distribucion similar a la variable de
interés estudiada, lo que conduce al planteammgtoente: si la actividad especifica tiene una
distribucion uniforme, de acuerdo con el teoremdidete central, al ser la suma devariables
aleatorias e independientes su funcion de dislidouse aproxima bien a una distribucion
normal.

Entonces, si se generan valores independientesrnalativos dep, ¢, f y a, considerando una
generacion lo suficientemente grande (N > 30, Nimero de interacciones) la media sera la
misma que la de la variable de interés, y la deguiaestandar de la media muestreal sera
aproximadamente el error estandar.

Las ventajas de la aplicacion de esta metodolagihasen evidentes al obviar las complejas
expresiones de célculo relacionadas con la evalnate la incertidumbre combinada siguiendo
la ley de propagacion [Smodis y Buc2006; Kucerat al, 2000] asi como también asegurar la
independencia no correlativa de las variables teréa por la naturaleza plenamente aleatoria
de sus valores de entrada.

1.4.2 Estructura del Programa de Célculo

Con el fin de cumplir con los objetivos trazados enpresente trabajo: evaluacion de la
consistencia de los datos nucleares y caractedizat® los parametros del flujo neutrénico, se
desarrollé6 una aplicaciéon en el lenguaje Visuali®dsr Applications de Microsoft Excel,
permitiendo modificar los datos involucrados emfardirecta.

El programa esta estructurado en tres partes s lfefael libro electronico): datos y célculo,

simulacién de Montecarlo y comportamiento grafiedas monitores evaluados.

a) Datos y Célculos
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Las variables experimentales y las constantes@etexlas son agrupadas tal como se aprecia a
continuacion:

Datos de Entrada, experimental:

Masa de monitor enug) m

factor de autoblindaje térmico 1
factor de autoblindaje epitérmico_¢f>
Correccidn por coincidencia_coi
eficiencia geométrica de medician_
Tiempo de irradiacion ; t

Tiempo de decaimientog t

Tiempo de conteo prefijado o vivg, t

© 00 N O O &~ W N P

Tiempo de conteo real; t

[EEN
o

Area neta de pico pleno ,C

[EEN
=

Valor arbitrario de alfa para una primera aproximac o

[EEN
N

Valor incertidumbre (k=2) para variable aleatorgaadtividad_A_unc

Datos de Entrada, tablas:

13 Radiois6topo, J

14 Peso atomico, M

15 Seccion eficaz de captura, (b)

16 Integral de resonanciag |

17 Abundancia isotopicad

18 Factor de Westcott_ g(t)

19 Valor de relaciongfag_ Qy(0)

20 Energia efectiva de resonandia_
21 Periodo de semidesintegracion;,T
22 Intensidad de emision gamma para pico pleno deyener
23 valor de lg_ tablas

24 Valor de k_téorico

Los algoritmos de calculo utilizados contemplaric@ma secuencial:
» Determinacion del valor dg(tr) segun un valor deinicialmente propuesto
e Calculo del valor de §ua) + 0,56
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Generacion de la variable aleatoria (actividad e$ipa)

Célculo del flujo neutrénico térmico

Area esperada del monitor segln condiciones tertgsogavalores de flujo neutrénico

aplicados

Calculo del valor kexperimentalmente obtenido
b) Andlisis gréafico

Se evalu6 el comportamiento de las curvas expresamtao flujo neutrénico de los diferentes
monitores planteados en el estudio. Mediante ajiistativo de los parametros dg Y a se
interceptaron las curvas correspondientes a lositatea de alto valor dey/by con los de
comportamiento 1/v respectivos.

Dicho ajuste se realiz6 hasta obtener el menor d@@oeficiente de variacion.
¢) Simulacion numérica de Montecarlo

Obtenidos los valores ajustados @e@., f y a, se calculan por simulacion de Montecarlo los
parametros de incertidumbre asociada expresados cofthis) y desviacion estandar relativa

porcentual, aplicando un numero N de interaccidmesficientemente elevado (minimo 30).

1.4.3 Evaluacion de la Consistencia Metodolégica

Desde la propuesta de utilizacion de la constamtgoesta denominadg @tada por Simonitst

al (1975) y desarrollada principalmente por De Colts, laboratorios de tales autores han
trabajado exhaustivamente en la determinacion slddtos correspondientes a la mayor parte de
las reacciones de uso frecuente, tratando de nzaimbn ello la posibilidad de que exista algin
tipo de distorsion entre la generacion del datgioal y su posterior tratamiento en tablas.

Este factor, que elimina un riesgo potencial, oagien cambio otro tipo de problemas,
especificamente, la aparicion de un sesgo prefiatemacia la eleccion de los valores propios
frente a los de otros autores.

La determinacion experimental deyk(correspondiente al is6topo x) empleando al onmao

comparador, esta formulada segun:
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Tsp,x ] f+ QO,Au (0’) DgAu

Ko, au (X) =
oA Tsp,Au f + Qo,x(a) Ex

Una primera evaluacion de los datos seleccionadpsr lo tanto de la calidad de los mismos,

la constituye la concordancia entre los valore&ydabtenidos experimentalmente y los valores

tabulados usualmente empleados [De Corte y Sim@uas3].

Una segunda evaluacion, también concerniente alidad de los resultados, esta referida al
grado de similitud entre el &rea del pico de emepigna de interés experimentalmente obtenido
y el calculado a partir de los datos y parametetecsionados.

Mediante tales evaluaciones se pone en evidenajgadb de consistencia, tanto de los datos

experimentales como de las constantes nucleardsauag, es decir, su calidad analitica.

1.5 Caracteristicas del Monitor para su Uso como QGoparador en AAN
Paramétrico

En analisis por activacién se define al comparadono un elemento que tiene por lo menos un
isétopo con caracteristicas nucleares favorablesegtible de ser empleado, en lugar del
estandar multielemental convencional, para cuaatifa masa de un(os) analito(s) de interés.
Desde la implementacién en el analisis por actbracieutronica instrumental del método dgl k
como método paramétrico, se ha venido utilizandar@alcomo comparador por excelencia. Su
preparacion como estandar es particularmente ftitanto su naturaleza monoisotépica y un
sencillo esquema de desintegracion hacen viabhaeglicibn. Posee un conveniente valor de
Qo (15,7) y una energia de resonancia efectiva @30 suficientemente por encima del valor
del corte de cadmio (0,55 eV); sin embargo, dependsiderablemente del parametrto

Las determinaciones multielementales en materialbgeco son usualmente mas complejas que
las correspondientes a otro tipo de matrices, ginrde la diversidad de elementos presentes. En
consecuencia, muchas mas reacciones nuclearetanegulolucradas en el proceso analitico,
siendo diferente la magnitud de las correccionessguntroducen a partir de la consideracion de
a, de acuerdo con el valor de dicho parametro, dascteristicas de las reacciones usadas vy, lo
que resulta de mayor trascendencia con relaciorsta ®abajo, el comportamiento del
comparador, que también varia para cada reacciéresia forma, un comparador que resulta
Optimo para la determinacién de un elemento especffuede no serlo para otro, siendo
necesario arribar a una solucion de compromisteatuear el analisis multielemental.

Tal solucion infiere una combinacion de monitoresnsiderando en primera instancia los

30



parametros influenciados por la variacién de Q y E,;, descartando ademas los isémeros sin
100% de transicién isomérica por no discriminaaéhvalorE, en cada radiontclido [Cohe

al, 2006]. Ello implica la conformacion de grupos pangos de valores eny(@Bin embargo, si
bien se observa una cierta correlacion entre absres Q y Er, ésta no siempre ocurre, dando
lugar a la formacion de subgrupos.

Un primer grupo sugerido abarca a los monitorebaje Q, desde et®Dy (0,19) hasta €i'Se
(9,90); aparece un segundo grupo con valoresgake§dle 11,53 hasta 33,30 correspondientes a
234Th y 18'Ta, respectivamente, y un Gltimo grupo comprend&\o, **°sn,?%%U y °°Zr, con
valores de @desde 53,1 hasta 248.

En el primer grupo, el valor dg es irrelevante, dado que aunque valores altostdensagnitud
causen que los valores dgol varien entre 08, /0 y 2Xly /o, el peso de esta variacion es
pequefia para valores razonable$. deualquier isétopo de este grupo sera un buen amdpr,

si sus constantes nucleares se conocen con eglaatitecuada, y los mejores seran los que
tengan valores dey fo entre 1y 2, com&Cu, **Mn, *°Co y®“zn.

En el segundo grupo, éf’Au aparece como el mejor comparador por las cafatitas
mencionadas al principio; no obstante, la variaciérQ por efecto deE, es ya relevante en el
célculo def. Un caso especial en dicho grupo lo constituy&*kl, cuyos valores de @ 16,8 y

E; de 1,56 eV hacen que la variacion gle kea sélo de + 5% para cambios extremos del valor
dea (£0,1).

El tercer grupo, de suma importancia en la deteaondm del pardmetra, lo constituyen
nucleidos con altos valores de, endo el def®Zr el mas alto conocido.

Una segunda consideracién en la eleccion de lopa@dores es la evaluaciéon del periodo de
semidesintegracion de los productos y la probaiilide emision de los picos de energia plena,
de preferencia de tipo monoenergético, para mimigorrecciones por coincidencia y
establecer posibilidades practicas de aplicacion.

Un factor relevante es la incerteza asociada aalamdancias isotépicas de las especies
consideradas, susceptible de modificacion por paxele fraccionamiento fisico-quimico. Si
bien, tal como lo sefiala De Corte (1987), estelprnod es inherente a cualquier método de
analisis por activacion, por la naturaleza isotégle la técnica, en los métodos que hacen uso de
las constantes aisladas esta incertidumbre acongplafiavaluacion de la incertidumbre total del
resultado analitico.

Segun Coplengt al (2002), la variacion de las abundancias isotopiepsrtada para el Cr es

potencialmente mayor que la incertidumbre asociad@eso atomico. Esto igualmente se
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observa para Se y Cu y, en menor grado, para ZyMe

La ausencia particular de este factor en el cadosdealores ktiende a la subestimacion de la
incertidumbre del resultado final.

Una consideracion adicional a tomar en cuenta esespecto a las condiciones de preparacion
de los analitos de interés, su manipulacién y gdmlaccesibilidad. Esto esta relacionado con el
requisito imprescindible de contar con reactivosatle pureza quimica y estequiometria bien
definida, y con adecuada disponibilidad tanto egspecto a su costo como a su manipulacion.
La preparacion de soluciones estandares es la agfiable, pero en caso de baja tasa de
activacion es preferible el empleo de hojuelas lweta (Zr, Fe) con espesor y contenidos de
impureza minimos posibles, para minimizar las @mitmes por autoabsorcién en las zonas
térmica y epitérmica.

Para elementos con alta seccion eficaz de absongdtronica, como oro y lutecio, es usual
emplear aleaciones con base en una matriz de atyraimun rango de concentracion entre 0,1%
y 0,5%. El detalle a considerar es el error porcnnvolucrado, que llega hasta 1,2% para el
caso de las aleaciones Al-0.1% Au (IRMM-530Ra).

1.6 Seleccion de Datos Nucleares

La problematica involucrada en la seleccién destaties nucleares para su aplicaciéon en el
analisis por activacion paramétrica ha sido andéizampliamente por Cohen y Furnari (1999).

Existen varios motivos de dispersion de los valprgslicados para la misma constante [Arribére

et al,2005] por ejemplo:

» Utilizacion de un conjunto de datos de entradaomsistentes.

» Falta de actualizacion de valores, tanto para d&cién en estudio como para la
estandar, cuando los datos empleados historicansemduego reemplazados por
otros mas confiables. Esta reconversion de vajmrbBcados a partir de nuevos datos
de entrada (renormalizacion) sélo puede efectusirda trazabilidad del valor en
cuestion se preserva adecuadamente [Furnari y ChBea].

« Estimacion “optimista” de las incertidumbres asdaga las determinaciones

* Ausencia de una adecuada caracterizacion del espeetitronico en la posicion
usada para la irradiacion. Asi, valores validosapar espectro particular adquieren
erroneamente, en la publicacion e inclusién eratahin caracter universal.

Para seleccionar los datos nucleares empleadoscgidd no la eleccidon del “mejor valor” sino
la de un conjunto de valores consistentes, siestlo @ criterio prioritario aplicado. Asi, se
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tomaron preferentemente valores publicados por simm grupo de trabajo. Desde esta
perspectiva existen dos bases de datos importantemsiderar: la publicada poe Corte y
Simonits (2003) y la producida por Mughabghab (2003), ereferente a los valores de seccion
eficaz o) e integral de resonancia.

La importancia de tales valores en el estudio decimponentes del flujo neutrénico y en el
calculo de concentracion mediante el andlisis pénaro es indudable, y siendo valores
susceptibles de renormalizacion cabe esperaragahitidad como dato analitico [Furnari vy
Cohen, 1998].

Tanto las masas atémicas relativas como las abuoiadaisotopicas6) son datos atdmicos
asociados a las constantes verdaderamente nuclddresspecto, las tablas disponibles no
presentan mayores discrepancias o inconsistenmiasio que reciben un tratamiento unificado
por la International Union of Pure and Applied Chany (IUPAC) y son aceptadas por
consenso internacionalmente. Para efectos praceesplean los datos reportados por Wieser
(2006) y Rossman y Taylor (1998), respectivamente.

Sin embargo, cabe mencionar la existencia de vanas en la composicion isotopica, debido a
procesos de fraccionamiento fisicoquimico, paranel@os de interés como cromo, selenio y
cobre, segun Copleet al (2002) cuyo efecto se manifiesta en el incrementtadncertidumbre
estandar del peso atémico.

Para los valores de intensidad absoluta de lasitianes en los radiondclidos de interés se
emplea como fuente de informacion la administrada @ Laboratoire Nationale Henri
Becquerel (LNHB, Francia) a la que se puede acaetlavés de la pagina web:
www.nucleide.org/DDEP_WG/DDEPdata.htm

El conocimiento del valor del periodo de semidiegjracion puede considerarse en un adecuado

nivel. No obstante, algunos radionuclidos presentdores de incertidumbre mayores que 0,2%,
lo que es significativo en caso de medir en coadés desfavorables (por ejemplo, luego de
10Ty2) [Smodiset al,2006].

La base de datos a emplear procede principalmeziteNétional Physical Laboratory (NPL)

cuyo reporte de 2008 compila la informacién de fegimportantes seleccionadas por su calidad

técnica, la trazabilidad de los datos publicadeknjvel de reconocimiento internacional:

. Decay Data Evaluation Proyect (DDEP): representadgor fuente de datos de,I con
119 radionuclidos evaluados, siendo actualizadangeentemente por el laboratoire
Nationale Henri Becquerel (LNHB,Francia). Puede stitarse en la direccion web
www.nucleide.org/DDEP_WG/DDEPdata.htm

. Evaluated Nuclear Structure Data File (ENSDF) y Idac Database (NUDAT),

33



actualizadas por el National Nuclear Data CentémBdeokhaven National Laboratory;

disponible en la pagina www.nndc.bnl.gov/ensdf

Para el caso de radionuclidos de interés no evasuadn por DDEP, se emplea la base datos
procedentes de IAEA (2007).

La complejidad del tipo de activacion/decaimientolas radioisotopos de interés es igualmente
considerada, siendo una importante guia de eskadiada por la base electronica interactiva de
Kolotov y De Corte (2004). También es un punto asaterar lo relacionado con los pares
madre-hija que conducen a equilibrio transitores comd'Cal’Sc, **zr/°*Nb y ***Cd/*™Mn,
segun lo estudiado por Cohen y Fornaciari lljad&ed 1).

Para los valores de la energia efectiva de res@nféiir}, se consideran los De Coggal (2001)

con una version electronica compilada por KolotovDg Corte, disponible en la péagina

www.iupac.org No obstante, la evaluacion de nucleidos con wealade Er relativamente

elevados es complicada y con alto error relatimatando su empleo como comparador.
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DESARROLLO EXPERIMENTAL
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Capitulo 2.1: Materiales y Métodos

El trabajo experimental se desarroll6 en Centrol&ucRACSO, perteneciente al Instituto
Peruano de Energia Nuclear y ubicado en Huarahgalirradiaciones se llevaron a cabo en el
Reactor RP-10, en tanto que la preparacion dedagisnes estandares, la medicion de las
actividades inducidas y la adquisicion de datoseséizaron en el laboratorio de Analisis por

Activacion, dependiente de la Direccion de Investign y Desarrollo.

2.1.1 Reactor RP-10

El RP-10 es un reactor de investigacion tipo pecicon una potencia nominal de 10 MW
térmicos, generados por el proceso de fision“fel presente en forma quimica comeQyd
enriquecido al 20%, contenido en vainas de elerserimbustibles del tipo MTR; utiliza agua
liviana desmineralizada como refrigerante y moderad

La configuracion del nucleo empleado en el trarsrudel presente trabajo fue la N° 30.
Alrededor del nucleo (figura 3) se ubican tantogbks de grafito como de berilio, que actua
como reflector de neutrones. Cabe resaltar la gosde uno de los blogues de berilio colocado
entre el elemento combustible NN-029, relativamémsco, y el cabezal de irradiacion del tubo
neumatico asignado en la posicion Al. Se tienensicpnes de irradiacion habilitadas, siendo
las mas empleadas Al, por via neumatica, y A9,a paadiaciones fijas mediante capsulas
(canes) de aluminio.

La zona central del nacleo (posicion E5) es domdiesen los niveles de flujo mas altos en las
tres componentes del espectro neutrénico.

Valores tipicos de flujo neutrénico en la posiciéh, utilizada en el presente trabajo, con el
reactor operando a su maxima potencia, son:

@=1,92x 10" n.cm®s’ en la zona de neutrones térmicos

@.= 3,26x 10" n.cm?s*en la zona de neutrones epitérmicos

@ = 3,0x 10"* n.cm®sen la zona de neutrones rapidos

El reactor cuenta con cinco barras de control gruesmpuestas por una aleacién de cadmio,
indio y plata, de las cuales tres actian en redligdeno barras de seguridad; posee, ademas, una
barra de ajuste fino de acero inoxidable.

Estas barras se insertan dentro de cajas equigalentias de los elementos combustibles.

Durante la operacion, tres barras de control mzathfisu posicion dentro del nucleo, de modo de
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mantener al reactor critico a la potencia estatideanientras que las otras dos, definidas como
de seguridad, permanecen totalmente fuera del mitke barra de ajuste fino amortigua las

pequefias variaciones de potencia. Las barras edar@® completamente por gravedad para
extinguir el reactor, si se dispara la l6gica dgusielad o si son accionadas por el operador de la

instalacién, en caso necesario.

NN: EC normalNC: EC control,Pl: pos. irrad.NG: grafito,NB: berilio

Figura 3. Configuracion del ndcleo # 30 en su inicio. Empdela desde el 23-08-2007 al 14-01-2009

2.1.2 Sistema de Transferencia Neumatica de Muestras

El sistema neumético de transferencia es un sistene&rcuito cerrado, conocido como “rabbit”,
que conecta la estacion de envio con la posicioneilla periferia del nucleo del reactor,
mediante mangueras de polietileno y un cabezall@ui@io de alta pureza, totalizando una
longitud de 50 m. La muestra es transferida mediaite comprimidobajo una presion de 29
libras/puld, controlandose el tiempo de irradiacién tantof@ma automéatica como manual.
Dado que el aire es el componente movil de traesééa se produce activacion del argon y se
genera”Ar (T12= 1,827 h; i = 1293,6 keV) por lo cual se toman las precausioadiolégicas

del caso, lo que involucra blindajes de plomo y lemle telepinzas y guantes descartables, asi
como aplicacion de un tiempo de decaimiento adexugldtiempo de transferencia y retorno de

la capsula de irradiacion es de 8 s, luego del mslmuestras son colocadas en campana
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radioquimica para su posterior medicion, segunersqule trabajo establecido.

2.1.3 Sistema de Medicion por Espectrometria Gamma de Aesolucion

Las determinaciones que se exponen en este trabagalizaron a partir de la medicion de las
emisiones gamma asociadas a los decaimientos dprdakictos generados por reacciones
nucleares de captura neutrénica inducidas en efarea

El nidcleo activado emite en la mayor parte de lasos radiacion electromagnética, cuya
medicion suministra una precisa identificacion @edlementos presentes; al no poseer carga, es
necesario convertir tal energia en una sefial also lectronico adecuado.

Un detector semiconductor de germanio hiperpuroH{@ebajo un voltaje de trabajo
determinado, capta la radiacion gamma emitida tabelo la carga producida, que es
directamente proporcional a la energia impartiddaaadiacion.

La amplitud de la sefial originada es directamemtgqycional a la carga generada por el
detector y cuyo procesamiento en una primera @spaalizado por el preamplificador.

El preamplificador entrega amplitudes proporciosae-Q/C, donde Q es la carga depositada
por una interaccion y C es la capacidad de cardacideuito equivalente; la sefial es
posteriormente amplificada y conformada en el dioplior, a valores de altura de pulso entre
0,1V y10V ytiempos comprendidos entre isly 10us. Las sefales analdgicas generadas se
convierten en digitales mediante el convertidoi@gieo digital (ADC). Los datos a la salida del
ADC son transferidos y almacenados en un analizaddticanal, en donde son clasificados
segun su amplitud de voltaje en diferentes nivdlasyados canales, obteniendo finalmente un
histograma (espectro gamma) cuya evaluacion meddinersos algoritmos de calculo permite
identificar y cuantificar la presencia del elemesatola muestra irradiada.

En este trabajo el tratamiento de los espectrasaz6 con el programa Genie2K, version 2.0
(Canberra) que incluye el procesamiento de la sefal

Se empled un detector de radiacién de estado sdédgermanio intrinseco tipo p de 78%m
(cristal: 48 mm de diametro, 40 mm de largo, ~Orb de capa muerta, 5 mm de distancia entre
el cobertor de Al y el cristal, con un grosor d& inm) marca Canberra, de configuracion

vertical, modelo GC15%8con 15% de eficiencia relativa y 1,8 keV de residin (respecto al

pico de 1332,5 keV d%OCo), y relacién pico/Compton ~ 51, asociado a stesia automatico

2 En los detectores Canberra los 2 Gltimos digiglsndmero de modelo indican la resolucién en ge¥a el pico
de 1332,5 keV d&Co y los dos digitos intermedios indican la eficiarrelativa a Nal (TI) 3"x3” para una distancia
de 250 mm.
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intercambiador de muestras de seis posicionesriedo

El detector estd montado sobre un gato hidraule@ dn de carga, dentro de una estructura
metalica de acero tubular con una plancha de 5 mesgesor, tal como se aprecia en la Figura
4.

Figura 4. Configuracion estructural de sistema de espectromdga gamma de alta resolucion; A:
Blindaje de plomo de 140mm de espesor; B: Detect@emiconductor de GeHp (dentro del
blindaje); C: Termo criogénico de nitrogeno liquidg D: Gata hidraulica de 2 T de carga; E: Disco
de acrilico de 6 posiciones; F: Caja de comandose dntercambiador; G: Estructura metdlica de
acero tubular

El detector se encuentra rodeado por discos decpt50 mm de espesor, manteniendo una
separacion interna de 10 mm por lado. Posee un dsacrilico giratorio, como intercambiador
de muestras, con seis posiciones linealmente diatdas a 260 mm una de otra, lo que permite
minimizar interferencias cruzadas.

La distancia muestra-detector en cada una de ksisipoes del intercambiador es medida con
calibrador digital, tal como se muestra en la tdblaormalizando a la posicién N°6 mediante un

factor de correccion cuadratico la variacion olatah

Tabla 1. Distancia muestra-detector para cada icion de conteo
en disco de acrilico

® Prototipo fabricado por la Direccién de Investiga y Desarrollo (IPEN)
* Considerando la variacién cuadratica de la distamexpresado como (P/Ps%), donde n=1,..6 es la posiciény P

es la distancia en mm.
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Distancia muestra-detector  Factor de correccion respecto a

Posicion (mm) + P=6
1 56,35 + 0,07 0,993
2 56,53 + 0,05 0,999
3 56,35 + 0,03 0,993
4 57,10 + 0,04 1,019
5 56,63 + 0,03 1,003
6 56,55 + 0,02 1,000

(+) variacion expresada como desviacion estanda3N
2.1.4 Determinacion de la Eficiencia Relativa de Medicién

La eficiencia de deteccidn, se define como el cociente entre el nUmero dmést de energia E
contados por el detector en el pico de energiaapleh, y el nimero de fotones de la misma

energia emitidos por la fuente radiactiva, N (E):

*

_C
Ee=—
N(E)
Puede ser expresada, considerando las correcdiemg®rales por decaimiento y conteo, del

modo siguiente:
_ t
C..A.(e7%).()
tV

yA.A-e"")

Donde A es la actividad inicial y Ces el area neta corregida por coincidencia y fgracion
gamma, en tanto queytt, son los tiempos de conteo real y prefijado, redganente, mientras

v es la intensidad absoluta del pico de energiaaplen

La determinacion de la eficiencia implica establegea funcidbn matematica en correlacion
directa con la energia del fotdén, la cual usualmesd calculada empleando modelos de
simulacién matematica como el Monte Carlo, siempmiando se conozcan con exactitud las
dimensiones del detector o, de modo alternativodiamée una evaluacion semiempirica,
considerando arreglos geométricos muestra-detetdominima complejidad, pero de uso

restringido para geometrias diferentes.

Esta ultima opcion fue la elegida para el prestatejo, definiendo una distancia de medicion
rutinaria (A2) de 58,2 mm y una distancia de refel@ (A1) de 210,7 mm, cuyo arreglo

geomeétrico se detalla en la figura 5.
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Figura 5. Vista lateral del arreglo geométrico de mediciénDistancia de conteo para geometria de
referencia A1 = 210,7 mm y para geometria rutinarigA2 = 58,2mm

Dado que mediciones cercanas al detector implicarecciones por efectos de coincidencia y
no se disponia de suficientes fuentes de calibmawdocoincidentes, se prepararon varias fuentes
secundarias, cuya actividad se calculd empleandealel de eficiencia determinado en la
geometria de medicion Al.

Tales fuentes, acondicionadas en envases de [arie{figura 6) similares a los empleados en el
analisis de rutina, fueron luego medidas en la g&danA2. Los 13 pares coordenadas energia-

eficiencias evaluadas se ajustaron mediante régresiindbmica segun la funcion:
— 2 3 4
INE o =, +G, Ine+¢,(INng)* +,(Ine)>+¢(Ineg)
De acuerdo con el formulismo del célculo de masaaemplea el método paramétrico dglet

factor €y/&), revela que solo se necesita calibrar en efi@emtativa el detector utilizado, de modo

gue la incertidumbre en la actividad absoluta dedate de calibracion no causa error.
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Figura 6. Vista lateral y superior del envase de polietilenasado para el acondicionamiento de
muestras (procedencia: Polistor-Argentina). Medidagxpresadas en mm.

2.1.5 Seleccion de Precursores y Productos

Para el desarrollo del presente trabajo se busaaaxtiones viables entre las reacciones de
captura inducidas por la componente térmica y epit& del reactor, cuyos precursores fueran
materiales disponibles con caracteristicas fiad@suadas para la irradiacion y sus productos de
reaccion medibles por espectrometria gamma.

Se eligieron nucleidos sobre los que la reacciooag¢ura (nj) no conducia a la formacion de
isbmeros. Ademas, se puso especial atencién ewdoses de los parametros publicados,
particularmente en relacién con los factores(@ y las energias efectivas de resonancia. Se
evitO el uso de nucleidos con energias efectivagedenancia excesivamente altas y se
seleccionaron los factores (@) como para cubrir un amplio rango de valoreslaEhabla 2 se

indican los datos nucleares relevantes de los orasiestudiados.

Tabla 2. Datos nucleares de monitores planteados estudio segun referencias mencionadas en el
Apartado 1.6

Funciones de excitacién para

oo (b) L (Ib") reacciones (). Fuente: IAEA

factor

TECDOC 1285 (2002)
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Picos de energia plena principales de alta iiteds T, adecuado para administrar el

momento de medicién. Monitor considerado 1/v puro.
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Variabilidad en la composicion isotdpica segin Cofpdt al (2002). Diferencia en el valor d
0y con respecto al dado por De Corte (15,2 b) caofsiguiente variacion sistematica en
célculo del flujo térmico.
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Comparador usualmente en forma metalica (aleaciévindal 1% con diametro de 0.2 mm)

Asimismo se emplea M@, en masas de 1-2 mg. Picos de energia plena d8 §48810.7
keV, de adecuada intensidad siendo necesarioavafacto de autocoincidencia verdadg
Su seccion eficaz sigue un comportamiento 1l/vsidendndose como monitor de flu
térmico por excelencia aunque es empleado coma@rpacundario para determinacion

=

[Nl

Cross Section (b)

integrales de resonancia. Eoson sl s on-slomcun ol cunlb s s sl
10" 107 10° 10° 10° 10° 10° 10" 1 10 10" 10’ 10° 10
Neutron Energ
58
“Fe | 5 0.282 10992 | 56.1(18) | 44496 | 637 | 1.30 1oot2| L7 A
(tipo ) Fe | 0. @d | @ | @ : Q | %
12916 | 43,6 (1,8) 3

Bajo valor def del blanco elegido. Empleo de l&minas hasta deuh®@e espesor. Picos (¢

energia plena de adecuada intensidad cenadecuado para optimizar momento de conge

Diferencia sustancial en el valor gerespecto a la dada por De Cortg{L25)

m

Ty

R O S BT LT ST I

10"16™ 10° 16° 107 10° 10° 10* 10° 10° 1o“N1 10_10°

leutron Enerd
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Continuacion de tabla 2.

Blanco Funciones de excitacion para
/ modo

Activa-

((,Zo) T 12 (g\r/) oo (b) fa?:t-or (Ib") reacciones (). Fuente: IAEA

cion TECDOC 1285 (2002)

59 g £
Co 60 1173,228 99,85(3) 52711 | 136 37,18 75,9 8. of
(tipo IV Co 100 (8 a (5,1) (6) 1,0004 2.0) g"’ 3
) 1332,492 | 99,9826 (6) ’ : S|

Comparador tradicional para determinacion de flugoitronico. Empleo de aleacion Al-Cc
para minimizar efecto de autodepresion neutror@omsiderar evaluar coincidengigy para
los picos de 1173.2 y 1332.5 keV. Segun esquerdedintegracion, por su decaimiento
cascada se hace necesario calcular el coeficinteorrelacion angular de relevancia pp

m

Ty

d o L A " ol L A o

mediciones cercanas al detector W 160 100 16t 16° 10" 10" 1 0 a0t
%zn | % zn 50,70 2439 | 2560 1,45

48,6 3 1115,5

(tipol) 026 | @d | ao | 1D

(6)

S

Cross Section (mb)

1=

Empleado usualmente en forma de hojuela con essesatre 25-100 um.;;fadecuado par
manejo de momento de conteo. El valoradesegin Mughabghab difiere entre 2003 y 19
con inconsistencia en el valor dg @l dado por De Corte. "

a»

[¢9)

1
ol sound soumd cond ool vouiel sovmd ool sl siel

10" 10° 10° 10" 16° 10° 10° 10° 10° 10" o d
1
CCd | 1154 | 2873 527,9 274 | s5346h 2%7 | 034 | 1,0002| 141| %
(tipo 1) (19) §
]
8

Valor de Q de importancia para cubrir el rango de estudiopdrametrax. Incongruencia
segln Kennedy et al; se encuentra variacion deéf42specto al valor dado por De Coft
(Qo= 32.4), consistente con la variaciéon observada en el valor Io (Mughabghab) con
respecto al dado por De Corte (Io=10.4). Efecto de autodepresion neutrénica considerable
por la seccidon eficaz de captura del 113Cd=20600 b; hace necesaria una adecuada

°

Valor de Q adecuado. Presenta coincidenciagportantes. Empleo usual en forma de 3
hojuelas de 5 a 25 pm. Tanto De Corte como Mughabghab presentan valores similares 1k
para Qo adecuado para un monitoreo de la componente epitérmica en reemplazo del %6Zr.

dilucién o el empleo de compuestos enriquecidos isotdpicamente (distribuidos por bt kst Lt
ORNL). (*) Segun De Corte F.J, Radioanal. Nucl. Chem., Vol. 257, No. 3 (2003) 107107107 107 107 107100100 1 IR ten B
*Mo | 9o | 2415 | 1811 204 | ceoap| 241 | 0137 6.9 -

(tipo 1) 0 ' 739,5 30,2 ' 20 | () @) fw

T

3
[T

und 3o o T A

ol l R U

10° 10" 10" 10° 10° 10° 10" 16" 1 10 10
Neutron |
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Continuacion de tabla 2.

Blanco
/ modo

o (b) .9 lo

T factor  (b)

ol
Activa- (eV)
cion

258
. 23 92,7 2,356 | 16,9 | 2,680 277
* 277,599 14.4 ! : ' 1,0024
(ool e |6 @d | a2 | @9 ®

(*) Varia en funcién de concentracién U presente. Considerar el empleo de aleacion
U con 2®U empobrecido, con el fin de reducir el tiempo nmele conteo e interferenc
espectral de los radioisétopos originados conmudymtos de fision. Valor deg@ecomendablsg
para el estudio de variacion de La figura adjunta que describe la funcién datagmn para
la reaccién®®U (ny) 3% procede de la base de dafbIDF/B-VII direccion Internet:

D

Seccion Eficaz (b)

Funciones de excitacion para
reacciones (). Fuente: IAEA
TECDOC 1285 (2002)

www.nndc.bnl.gov/exfor

9

_“zr 9%, | 1709 | 724193 | 44.27(22) | 64,032 | 6260 | 0051 | 4 g5, | 0,271
(tipo 1) 756,729 | 54,38(22) | (®)d | (4) (2)+ 3,9+
96Zr

. 97 16,74 h| 338 | 0,0197 4,96
(po | “zr | 276 | 7434 | 9795 | T o0y | as)y | BO0OT| (g
lla)

(+) Incertidumbre expresada como error porcentla Corte y Simonits, 2003). No es

adecuado para medicién flepara flujo neutrénico térmico relativamenteob@y, < 1 n

cn? sY). Continta reevaluacion del parametrg €@vela la dificil determinacién del mismo.
Valores encontrados: varian desde 248 hasta 312diSn2009). Reportes contradictorips

sobre el empleo de Au-Zr como monitores de flujflejgn problemas de distorsion de
componente epitérmica défzr y °Zr por probable absorcién de fotoneutrones prodscizbr
reacciones (n,2n) en reflector de Be y/o captunarpsonancia por efecto del mater|
estructural (barras de control).

Q

2%z

ol o

10 10 10
Neutron Ene

109 657,76 | 94,38 (8)
" fg% Homp 4%816 884,6781| 74,0 (12) 2(‘}3'58 i’f)s (8’%1 1,0057 (253’$+
p 937,485 | 34,51 (27) ' '

Diferencia sustancial en el valor dgrespecto al dado por Mughabghaig«91.0+1.0) aun

observado por Kennedy respecto a la variacionvéédr de Q (-10.6%) con lo dado por D
Corte. Preparacion sobre la base de disolucion &4y deposicion en soporte de W41 p
posterior peletizacion. Complicado esquema decatmiecon necesaria correccion p
coincidencia para los principales picos de eneglgiaa.

suponiendo la contribucién m+g para el calculo eeipo. Sin embargo, es consistente co%
r

oo soud sood ool sod ool oo 4ol

107 10° 10° 10° 10° 10" 10° 1 10 106 10
Neutron Ene

6,647 2090 1087

178y ey 0,158 1,7579
(4)d ' (70) ' (40)

. 2,584 | 208,3662| 10,38 (7
(tipo I u ™

Posee picos de referencia < 0.4 eV. Si bien existediferencia sustancial al valor dado
De Corte parayl(3507 b), es minima la variacion eg. @sualmente se emplea en aleac
con Al en forma de alambre al 0.1%. Su importamigauso radica en poder determinar
temperatura neutrénica como parametro de caraabtédin del espectro neutronico.

Cross Section (b)
3 5 3

s»'.-
-

ol o ol o ol vl ol vl sl il

107 10° 10° 10" 10° 10" 10" 1

S

10 10 1
Neutron E:
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Continuacioén de tabla 2.

_ Funciones de excitacion para
T 12 (]ei\r/) o (b)  octor (b) reacciones (§). Fuente: IAEA
TECDOC 1285 (2002)

g_ lo

2,694
4 (8)

98,65 | 1,005 | 1550
©) 4 128

3_

197Au 108
Au | 100 | 411,802 | 95,56 (7)

(tipo 1) e 565

Cross Section (b)

®’Au usualmente empleado como estandar de flujo divaa®n neutronica con una  wk
incertidumbre relativa para, de 0,09% [Molnar, (2000)]. Considerado igualmeaestéanda N
primario para medicion de la integral de resonariegamonoisotopico, no tiene correccién pr ol
coincidencia, tasa de activacion adecuada y unmgeide semidesintegracion lo suficiente pa 3
poder ser reutilizado. Preparacion bastante adeegib sea en firma metélica (aleacion A 3
0,1%Au) o mediante soluciones estandar. Datos deiése eficaz de absorcion e integral |c wE

B sound cound vl voned ol oovmd o vound ool ool vl ool

resonancia son por consenso internacional. Graendiepcia por comportamiento del faator 16 16° 106 16 0 1 0 mmm'g;&m‘]

2.1.6 Preparacion de Blancos

Se preparé una solucién multiple conteniendo canaeiones conocidas de Co(ll), Cr(lll),
Mn(ll), Mo(VI) y Sc(lll) a partir de alicuotas dgus correspondientes soluciones estandar. Los
eventuales efectos de contaminacion cruzada sopreaésbles, dada la alta pureza de los
reactivos empleados (concentracion de impureza®Zu@/ml) y por el medio acido empleado
no se esperan pérdidas por volatilizacion. Se fireeren 350 mg de la solucion multiple a un
envase de polietileno (figura 6) conteniendo cooymosge 30 mg de celulosa marca FLUKA de
grado cromatografico, secando el contenido medittgara infrarroja. Se tapdé el envase
obteniendo un espesor no mayor 1 mm, con el fimidémizar la autoabsorcion de la radiacion
gamma. Se sello el envase térmicamente mediamehalaonvencional recubierta con papel de
aluminio.

Toda transferencia de material se realizé en fogravimétrica, empleando una balanza
electrénica no automatica marca Shimadzu, modelo320V con un alcance de indicacion
maxima de 320 g y una division de 0,1 mg.

Los monitores en forma metalica se irradiaron, segu disponibilidad, como alambres o
laminas, determinando para cada caso los factaesutbdepresion neutrénica tanto térmica
(Gin) como epitérmica (&) mediante programa de calculo en Excel [Chigaal 2008].

Tales monitores se colocaron conjuntamente en vasernsimilar al de la muestra, sellando del
mismo modo Yy tratando de ajustarlos o mejor pestioin la contratapa.

En la tabla 3 se indican las masas de los analiomterés y los factores de correccién por
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autodepresion neutrénica, asi como los paramegrasuteo empleados.

Tabla 3. Datos relevantes de los monitores emplezsl(M). Concentraciéon en mg/l referida a las

soluciones estandar

Descripcién

w
(H9)

Uy, (M9)
(k=1)

Nucleido

Ey
(keV)

Tiempo
muerto %

Upeak (%) (k:]-)

Eficiencia

Col

Au

Co

Cr

Fe

Lu

Sc

Zn

Zr

IRMM-530R
A
Gir=1,0000,
Gepi=0,9961
1000 mg/L,
Merck
CertiPUR
1000 mg/L,
Merck
CertiPUR
hojuela, 20
pUm espesor,
99,9 % puro,
Gin=0,9960,
Gepi=0,9997
0,1 % Lu-Al
alambre, 250
Hm @,

1010 mg/L,
Accu Trace

1000 mg/L,
Merck
CertiPUR

1010 mg/L,
Aldrich

Hojuela, 100
pm espesor,
99,9 % puro,
Merck,
Gin=0,9976,
Gepi=0,9752
Hojuela, 127
pm espesor,
99,8 % puro,
Johnson
Matthey
%7y
Gin=0,9996,
Gep=0,9875
%7r:
Gi=0,9996,
Gepi=0,9665

14,72
4

114,4
0

173,3
0

20060

7,340

5,787

350,4

5,840

16823

42430

0,088

0,23

0,87

20

0,010

0,029

1,8

0,029

17

85

198Au

GOC 0

Sler

%zn

%zr

97mNb

411,8

1173,2
13325

320,1

1099,2

1291,6

208,4

846,8
1810,7

739,5
889,3
1120,5

11155

742,72

7434

4,2

0,8
0,8

0,8

0,2

0,2

0,5

0,9
0,9

0,8

0,8

0,8

0,6

2,8

0,13

0,15
0,16

0,26

0,27

0,30

0,18

0,08
0,24

0,42
0,13
0,14

0,19

0,29

0,11

0,00584

0,00202
0,00179

0,00776

0,00215

0,00185

0,0121

0,9852
0,9822

1

0,9983

1,0005

0,9951

0,000330*0,9992*
0,000162*0,9976*

0,00314

0,00263
0,00211

0,00212

0,00313

0,00312

0,9816

0,982
0,9807

* E| °®Mn fue contado a una distancia de 210,7 mm

** Energia efectiva (724,2 keV + 756,7 keV)

Capitulo 2.2: Optimizacion de las Condiciones de tadiacion y Medicion

Con respecto al modo de irradiacion, la forma arten para realizar las irradiaciones de

caracterizacion del reactor fue mediante el usoagesulas de irradiacion de polietileno (PE); el
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mismo material se utiliz6 también para los contenesl de muestras. Segun Arboetdal
(2010) cuando se emplean envases de PE el efectutdélindaje térmico observado es
aproximadamente 1%, implicando un minimo efecttosmesultados analiticos.

Los envases de PE conteniendo tanto la solucionipt@ilcomo los monitores metalicos se
acondicionaron en capsulas de irradiacion, tal ceenobserva en la figura 7. Se transfirieron a
la posicion Al por via neumaética y se irradiarom pspacio de (939 + 1) s a una potencia
nominal de 10 MW.

Para definir las masas a irradiar se considerGagtisidad que implicara una incertidumbre de
area menor que 0,5% para el pico de energia phadaaslo. Luego, mediante la ecuacion de
activacion (tasa de reaccion segun la convencidBtoeghton Halperin modificada) y mediante
un esquema de trabajo con los factores temporadestablecidos, se calcularon los valores de
masa de los elementos correspondientes.

Los tiempos de decaimiento se ajustaron de forhdetanedir con un tiempo muertg, € 5% y
con buena estadistica de conteoz A0000, para el pico de energia plena del radmdte

interés.

tapa rosca

monitores sofucion mixta

‘ 3 mm . L
monitores metaficos

65 munr

polietileno

20 mm

Figura 7. Capsula de irradiacion de polietileno emigada en el sistema neumatico de transferencia

Con el objeto de mantener una geometria de medgiiitar entre las fuentes secundarias de
calibracion y los monitores metalicos irradiadagpse Gltimos se trasfirieron a un nuevo envase
(figura 6) en donde se midieron uno por uno.

La geometria estandar de 58,2 mm empleada paranéto de los radiois6topos de interés
(exceptuando a’Mn, que se midié a 210,7mm) implica la necesidaéhdir correcciones por
coincidencia; a esos efectos se utilizé e}-I’kEA programe” [Rossbacht al, 2007].
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En la tabla 4 se resumen las condiciones de medagdla solucion mixta y de los monitores
metalicos preparados.

Tabla 4. Esquema de conteo de los diversos radidigpos de interés para la caracterizacion del
flujo neutronico

Radioisétopos . Tiempo Tiempo < o _
Muestra evaluados Energia (keV) decaimiento (s) | medicion (s) Area x Uy (%), k=1
*Mn 846,8 3480 8000 1682000 + 0,083
_ *Cr 320,1 187200 67730 360500 + 0,18
Sr‘r(l)lljlljt?;)cl)g Mo 739,1 187200 67730 88800 + 0,40
485¢c 889,3 187200 67730 639000 + 0,13
%o 1173,22 187200 67730 458600 + 0,15
1332,5 187200 67730 404000 + 0,16
zZn 8 7Zn 1115,5 763140 8000 280300 + 0,19
724,2 165600 14400 121300 + 0,30
zr %5,
756,7 165600 14400 143400 + 0,27
97r °"™Nb 743,4 165600 14400 918200 + 0,10
Lu YTy 208,37 80114 5000 321]000 + 0,18
Au 198 Ay 411,8 340080 1000 611500 + 0,13
Fe o 1099,2 793920 70000 194000 + 0,27
1291,6 793920 70000 126300 + 0,29

Los tiempos de decaimiento se ajustaron de forirdetenedir con un tiempo muertg, & 5% y
con buena estadistica de conteoz A0000, para el pico de energia plena del radmdte

interés.
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TERCERA PARTE: RESULTADOS Y EVALUACION
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Capitulo 3.1: Evaluacion del Método Propuesto: Verdjas y Limitaciones

El método de calculo implementado, descripto etapitulo 1.4, evalGa los datos de entrada en
forma independiente, permitiendo visualizar en fgnafica el comportamiento del monitor de
interés a lo largo de su funcigm= f (@). Esto constituye una gran ventaja al momento de
investigar minimas variaciones en el comportamieielomonitor, imperceptibles algunas veces
mediante la evaluacion numeérica definida como catamia. Asimismo, es posible evaluar la
influencia de los parametros de entrada mediant®xepacion numérica, observando
posteriormente en formas gréafica el comportamidetanonitor con los datos introducidos.
Dentro de los parametros nucleares de entradaefiesdos a seccidn eficaz de absorcidg) €
intensidad de emisibn gamma) (son los mas criticos, dada su participacion thren el
formulismo de calculo del flujo neutréonico térmicn tanto que el area del pico de interés
evaluado, asi como su eficiencia absoluta, sowdaables experimentales mas relevantes. La
incertidumbre relativa asociada a tales parametsie gran importancia al momento de
seleccionar los monitores y es en este punto ededehprograma tiene cierta limitacién, por
carecer de tal informacion.

Sin embargo, el calculo de la incertidumbre empdeagl cddigo de Montecarlo nos brinda la
informacion necesaria para las incertidumbres deplarametrosp, @, a y f basada en el
tratamiento sobre datos reales y suponiendo umidbdision rectangular (por el algoritmo de la
variable pseudoaleatoria empleada), cuyos valoi@8% de confianza son mas conservadores
que los correspondientes a una distribucion normal.

La forma de célculo del parametsoreviste especial importancia y presenta una venmjes
basa su determinacion en el comportamiento de mstares involucrados y permite calcular
una incertidumbre acorde al valor encontrado, erelifcia de la metodologia empleada por De
Corte (1987) que expresa el errorodeomo:

S =(Sixa +Sixz -+ S )

Donde cada S es determinado por la expresion de propagaciéarda con peso estadistico:

Sen = (X [2,(x) s(x )] )
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Siendo el peso del error:

X, - 0OF /OF

V4 i
a 0dx, oa

a(x;)

Donde F {,x1,X2,...Xn) = 0. Es frecuente en reactores nucleares encovdiares den muy
pequefos, lo que implica un error muy grande, gakiso llega a ser indefinido pata= 0. En
tales condiciones no tendria sentido la determimagea.

El analisis grafico implementado en macros de Exgped se basa en el empleo simultaneo de
varios monitores, permite realizar el ajuste cosrsiddo el valor minimo de coeficiente
variacion (CV), pero dicho valor de CV considera agorte general de los monitores
involucrados sin grado de selectividad alguna. &srdsin informar acerca de un eventual
comportamiento inconsistente de alguno de los romst empleados. En cambio, un ajuste
visual resulta ser lo mas recomendable, pues perdat intervencion interactiva del
experimentador, en la busqueda del mejor puntintErsecciéon o de solucion, el cual tiene que
incluir los monitores claves comdAu, *™b, ®*Mo y los denominados térmicos, sin olvidar al
" u. Este fue el principal mecanismo empleado esel@cciéon de los monitores, que sera
discutida en el capitulo 3.2, asi como en el céldel los parametros de ty

Con el fin de minimizar cualquier eventual sesgolareficiencia de medicién, no fueron
empleados los picos de energia plena de transgiseeundarias, aun a pesar de que la
incertidumbre de conteo era en algunos casos anfarD,4%. Este criterio se aplicd a los picos
de 1810,6 keV del®™n, de 1291,5 keV del’Fe y de 1120,5 keV défSc; este dltimo podria
también haber sido interferido por la radiacionakefondo natural.

El método desarrollado present6 un alto grado Hastez, observada en los diferentes graficos
de ajuste iterativo (ver figuras 8 — 12) donde Vaores para fo y T, se mantienen casi
inalterables, incluso si existe una situacion deomsistencia para alguno de los monitores
involucrados. Tal caracteristica de robustez se daipue el valor de f se determina sobre la base
del flujo neutrénico térmico promedio de todos agnitores participes, en tanto quey T, se

obtienen por ajuste iterativo segun criterio visual

Capitulo 3.2: Evaluacién de los Monitores Selecciaaos

Los criterios indicados en el capitulo 1.5 fuerplicados para la seleccion de monitores en una
primera etapa, cuya preparacion y acondicionamiiergimn descriptos en el apartado 2.1.5. Una

siguiente etapa implica la evaluacion de los datodeares y las constantes empleadas en el
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calculo de los parametros caracteristicos del flmeutronico segin la metodologia

implementada. En la tabla 5 se presentan los pam@snde mayor variacion entre las principales

fuentes de datos utilizadas.

Tabla 5: Constantes, datos nucleares y referenciagspectivas empleadas en el calculo de los
parametros caracteristicos de flujo neutrénico

Y
Monitor Mughabghab (2003) De Corte y Simonits (2003) Pproducto | E, (keV) | [LNHB*,
0o (b) ol(b) 0o (b) ol(b) 2011]
Au-197 | 98,65 + 0,09 1550 + 28 98,7+0,1 1550 + 28 Au-198 411.,8 0,95560
1173,2 0,99850
Co-59 37,18 £ 0,06 759+2,0 37,1+0,1 73,9+ 2,2 Co-60
1332,5 0,99983
Cr-50 159+0,2 7804 15,1+0,1 8+0,2 Cr-51 320,21 0,09870
Fe-58 1,30 £ 0,03 1,7+£0,1 1,28 £0,04 1,25+ 0,04 Fe-59 1099,2 0,56590
Lu-176 2090 £ 70 1087 + 40 2100 £ 50 3507 Lu-177 8,20 0,10380
Mn-55 13,3+0,1 14,0+£0,3 13,2+0,2 139+0)5 n-66 846,8 0,98850
Mo-98 | 0,137 + 0,005 6,9 0,3 0,131 £ 0,003 6,96 + 0,4y Mo-99 739,5 2020
Sc-45 27,2+0,2 12,0+ 0,5 26,3+0,2 11,3 Sc-46 89,8 0,99983
Zn-64 1,1+£0,1 1,45+ 0,06 0,728 £0.010 1,39G%0, Zn-65 11155 0,50220
0,0499 + 0,271+
Zr-94 0,27+0,03 0,051 £ 0,001 Zr-95 742 ,2%* 0,98650
0,0024 0,011
Zr-96 | 0,020 + 0,001 56+0,2 0,0197 £ 0,0008 4,96 + 0,09 Nb-97m 743,4 0,97950 +

(+) Moenset al (1984)

* Laboratoire Nationale Henri Becquerel (LNHB)
** Energia gamma efectiva (724,2 keV + 756,7 keV)

Para el peso atdbmico se empleé como fuente de @atteda por Wieser (2006), mientras que
los valores de abundancia isotépica fueron losmecmlados por Rosman y Taylor (1998); para
la energia de resonancia efectiva la fuente ftieblla de De Corte y Simonits (2003). Se empled
la base de datos de “Decay Data Evaluation PrqyEoEP)”, administrada y actualizada por

Laboratoire Nationale Henri Becquerel (LNHB), plraidatos de periodo de semidesintegracion
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e intensidad de emisién gamma excepto para el dak¥Zr, para el que se utilizaron las
referencias [Kolotov y De Corte, 2004] y [Moestsal, 1984] respectivamente.

Se evaluaron graficamente las variaciones prods@dalos valores empleados de las dos bases
de datos consideradas. Con el fin de explicar emdocoherente dicha evaluacion en forma
sistematica, se analizé el comportamiento y laisterixcia de los diversos monitores a partir del
resultado final obtenido, presentado en forma ¢gédn la figura 8.

Se observa una alta consistencia etfe,>*Mn, ®°Co, ¥’ ™Nb, %°zr, %®au, >'Cr, ®*Zn y*""Lu, en

la zona de mayor cruce de rectas. El rango derla de cruce con relacion al flujo neutronico
térmico promedio es aproximadamente 0,2%, consideraomo limites los valores d@e para
%S¢ y®°Zn calculados para up = 3,32x 10" n.cm®.s™. Esto implica que el rango de variacion
de la zona de interseccion se encuentra denti@ideertidumbre calculada.

Considerando los valores obtenidos para los parémetel flujo neutronico se calculo la
concordancia en términos de area para el pico eeienpleno caracteristico y los valores gle k
respectivos, comparandose con los reportados piberatura [De Corte y Simonits, 2003] y los
calculados teodricamente. Los resultados se presemtda tabla 6. Es importante notar que el
concepto de concordancia (razon entre el area\admzely la calculada) constituye una primera
medida de la consistencia de los datos
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Figura 8: Determinacion simultanea de f,a y T,. Zona de cruce seleccionada®®Sc, **Mo, *Co,
"Nb, *®Au, *zr, ®Zn y YLu: f = 58 + 2, a = 0.038 + 0,008 y T= 45 + 2. Flujo neutrénico
promedio para 10 MW de potencia:g = (1,924 + 0.005) 1§ n cm? s y . = (3,32 + 0.14) 16 n cm®
s™. Incertidumbre expresada comale.
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Tabla 6: Evaluacion de la concordancia y de los vales de k obtenidos con los reportados en
literatura y los calculados a partir de los datos ncleares

Concordancia ko literatura ko Ko
Radioiso6topo £ (keV) eglrc?ullzfjie;s ko obtenido [I:S)(iem%?\rii,y ko calculado ob/tek:ido Obti:idO/
experimentales 2003] literatura | calculado
19%8ay 411,8 0,9985 1,000 1,000 1,000 1,000 1,000
®co 1173,2 0,9992 1,314E+0Q  1,32E+00  1,316E+D0  0,9955,9982
®co 1332,5 1,0009 1,3216E+0D0  1,32E+00  1,318E+D0  0,996D,9983
Sicy 320,1 0,9989 2,715E-03]  2,62E-03  2,740E-03  1,0362 9908
*Fe 1099,2 0,9954 7,692E-05  7,77E-03  7,759E-05  0,9900,991
My 208,4 1,0085 6,694E-02  7,14E-02  6,694E-02  0,9375 9999
*Mn 846,83 1,0000 4,963E-01]  4,96E-0]  5,000E-01 1,006 9975
“Mo 739,5 1,0130 8,774E-05|  8,46E-03  8,727E-05  1,0371 0054
4eg¢ 889,3 0,9965 1,265E+00  1,22E+0( 1,264E+00  1,0370 0008,
®Zn 1115,5 1,0000 5,709E-03  5,72E-03 5,676E-03  0,9981 0052
%7r 742,2 1,0055 2,005E-04]  2,00E-04  2,003E-04  1,0023 0010
9""Nb 7434 0,9922 1,244E-05 1,24E-05 1,256E-05  1,0035 9908

Se obtuvo un alto grado de concordancia entre ameedidas y calculadas siguiendo el
formulismo de Stoughton-Halperin, sobre la basdates nucleares seleccionados inicialmente.
Se encontrd gran similitud en la razén de valogeshitenidos experimentalmente frente a los
calculados tedricamente. Con respecto a los valkyresportados en la literatura [De Corte y
Simonits, 2003] se encontré una razén mayor|f08| para®'Cr, “°Sc, ’Lu y *Mo, cuyas

probables causas seran discutidas en los siguiesyésilos.

3.2.1 Monitores de Bajo Q(< 10)

Para la seleccion de los monitores de mejor cormapiento térmico se considerd, de acuerdo
con Yusuf y Fleming (1994), aquellos cuyo valor @g se aproxima a 0,45,que se
correlacionan con una menor contribucién epitérmeicda actividad inducida total medida. Tal
contribucién se determiné a partir de los datosleadws en el calculo del parametro de “area
esperada”’, utilizado posteriormente en la evalumd&la concordancia.

Segln se observa en tabla 7, tant6®t como ef°Cr tienen el mejor comportamiento 1/v. Sin

® Monitores cuya seccién eficaz sigue 1/v; se tigme o _ 2 |Eo = g45, donde B= 0,0253 eV y =055
o

o cd

eV
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embargo, la diferencia entre valokgsde las bases de datos empleadas [Mughabghab, 2003]
[De Corte y Simonits, 2003], es mayor que el radgancertidumbre estipulado (ver tabla 6).
Por tal razon, se efectud la evaluaciéon graficéadenciong = f (@) respectiva, con el fin de
determinar la consistencia del dato investigado.

Segun indica la figura 9, se observo inconsistedelaralor desy publicado por De Cortet al
(1989) para la reacciotiCr(ny)°'Cr, al ser evaluado conjuntamente con los deméastones.
Tal valor fue determinado segun el formulismo:

0y = (K Ay 2o M
M 4, 0.y

Empleando Au como comparador y realizando, segsralgores un estudio minucioso en la

literatura de los “mejores” valores para los panéosey, 6 y M. No obstante, al emplear los

valores deocp e |y dados por Mughabghab (2003), se obtuvo un Optijustea al punto de

interseccion. Asimismo, se encontro similitud ergtevalor de k obtenido con el calculado

tedricamente discrepando ~ 3,6 % con respectolat w@portado en la literatura coincidiendo

esta discrepancia con la diferencia encontrad&/fodmar (2000).

Tabla 7: Contribucion de la componente epitérmicare la actividad inducida de los monitores
empleados, considerando un valor de f = 58a/= 0,038

Monitor Q(0) e%ﬁgmg;i?r;,)
3¢ 0,441 1.7
50Cy 0,491 17
176 0,520 14
55Mn 1,053 2,5
58rg 1,308 2,8
8471 1,909 3,4
59C0 2,041 3,8
947, 5,314 7,1
1977, 15,712 20,7
%Mo 50,365 41,7
9%, 280,0 78,9

De modo similar se evalué el comportamiento®®8t (figura 10) considerandg = (26,3 + 0.2)
b, segun De Corte y Simonits (2003). El analiséfigp mostré una evidente inconsistencia, con
una discrepancia del 3,7 % entre valor gletdtenido, frente al reportado.

Molnar (2000) encontré las mismas discrepanciaa pEfSc, sugiriendo como causas un valor
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de incertidumbre poco real o metodologia no adexpada determinacion dg (a partir de los
factores de &. Esto dltimo constituye, desde la perspectiva agbr, la explicacion mas
relevante de las inconsistencias observadas. Eotoefel citado autor ha criticado la
determinacién de secciones eficaces por medio dedacion empleada por De Code al

(1989), debido a que implica un presupuesto detidoenbre inaceptablemente alto.
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201E+13

199E+13

197E+13

195E+12

1.93E+13

191E+13

1.89E+13
3.00E+11 3 20E+11 JFA0E+11 3 60E+11 3 B0E+11 4 00E+11

Figura 9: Inconsistencia delP'Cr respecto al grupo de monitores estudiados pare,= 15,1 b e §= 8
b. Se obtieneq = 2,02x 10 n cm? s?, 5,2 % mayor que el flujo neutrénico térmico promelio de
1,92x 10° n cm? st

La evaluacion de€°Co y **Mn mostré, segin se indica en la Tabla 6, un attma en la
concordancia como de coincidencia entre los valkyexperimentalmente obtenidos, frente a
los reportados en literatura y los calculadogitatente.

El *°Co es usualmente empleado como estandar de flupb @malisis por activacién neutrénica
paramétrico, con una incertidumbre relativa payae 0,16% [Molnar, 2000]. En tanto, para la
medicion de la integral de resonancia se G¥aa y>°Mn como estandares secundarios [Holden,
1993] con una incertidumbre relativa no mayor que 3

El *°Fe tiene una composicién isotépica (0,282 + 0,864sumamente baja en comparacién con
los demas monitores bajo estudio, pero con un esglativo (1,4%) considerable para los
estandares buscados. El comportamiento de la fungi6= f (@) del *°Fe indico
sistematicamente valores menorespgeontribuyendo negativamente en la precision debdwét

expresada como coeficiente de variacion (CV).
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El %Zn, con los valores de, e kb segin De Corte y Simonits (2003) presenta la mejo
concordancia y una 6ptima comparacion del vajabkenido frente al tedrico y al reportado por
literatura (ver tabla 6). Sin embargo, reemplazalodovalores desy e b por los dados segun
Mughabghab (2003), disminuye la concordancia a 2,6% observa en la figura 11 el
comportamiento no consistente &&n.

2.03EH13

48]

= f
= 2 =

= (=)
[ 0.03a EI | 1,0047

ZMEHZ

o Zrab-Taz - ZraT-T43

1.99E+13

1.97E+13
1.95E+13
193E+12
191E+12

1.89E+13
3.00E-11 2.20E+11 3 40E=11 3E0E-11 2.80E+11 4 00E=11

Figura 10: Comportamiento del “®Sc frente a grupo de monitores evaluados considerda g,y |o
segun [De Corte y Simonits, 2003]; se determina Ws= 1,988x 10" n cm?s* 3,6% mayor que el
flujo neutronico térmico promedio calculado

No deja de sorprender la significativa variacionetvalor oo para®Zn con respecto al valor
anteriormente establecido por el mismo autor. Mbghab (1981) da como valor para- (0,76

+ 0,2) b, que coincide con el calculado por Doetzl (2008), (0,76 + 0,03) b, pero distante del
valor actualizadoop = (1,1 * 0,1) b segun Mughabghab (2003). Si bierhaivalor es
inconsistente, tal como se muestra en figura 1puato relevante es la falta de consenso en
cuanto al valor generado, lo que crea el entoropigio para la aplicacion de la metodologia
implementada.

Al reemplazar los datos d®g Yy lp por los sugeridos por Mughabghab (2003), la fumqio= f

(@) de®Zr se desvia del punto de interseccion, tal commbserva en la figura 13, estimandose

en 3% la discrepancia respecto al mismo.
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Figura 11. Comportamiento del®Zn para cuandogy= 1,1 b y b = 1,45 b segiin Mughabghab (2003)
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Figura 12: Comportamiento del ®Zn con g,= 0,76 b e $=1,45 b segin Mughabghab (1981).
Concordancia = 0,962, a pesar de tener el mismo valde Q, respecto a los datos segun De Corte y
Simonits (2003).

No obstante, la evaluacion realizada por Trkov 220@veld consistencia bastante buena entre
las bases de datos de las referencias Mughabglo@3)(2De Corte y Simonits (2003) y la
manejada por WPEC (Working Party on Evaluation @eration, subgrupo-23, IAEA) para los
valores des, tanto para@“Zr y °°Zr, aunque encontré diferencias significativas pasavalores
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de Q especialmente para &zr, 19,4% con relacién al valor dado por De Cort8igonits
(2003).

Sin embargo, utilizar e1*Zr como monitor de la componente térmica, tal cdmaugieren
Simonits et al (1976) no seria lo mas apropiado si se considereohtribucion epitérmica
inducida, segun lo observado en tabla 7, en corogerade los monitores térmicos

convencionales. Debe recordarse ademas que el eatoemo de su energia efectiva de

resonanciahace incierta la validez de la aproximac]_i}h“ [De Corte, 2001].

203E+12

2ME+12

1.99E+12
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1.95E+13
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181E+13
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J.00E-11 3.20E+11 240E+11 380E+11 J3.B0E+-11 4.00E=11

Figura 13: Comportamiento del **Zr asumiendo g, = 0,0499 b y § = 0,27 b segin Mughabghab
(2003

3.2.2Monitores de QIntermedio (10 < Q< 30)

El °’Au presenta una alta precision relativa, tantolenpmarametros criticosp e b, como en
sus restantes constantes nucleares. Es considemdo estandar de flujo en activacion
neutrénica Molnar (2000), siendo empleado tamb@naestandar primario para las mediciones
de la integral de resonancia [ Holden,1993].

Su perfil metroldgico lo hace viable como comparadoalitico en el andlisis por activacion
neutrénica paramétrico, aunque su dependencia atélmetroa y el efecto de quemado en
irradiaciones de alta fluencia neutrdnica justifita busqueda de un comparador alternativo.
Segun la tabla 7, la contribucién epitérmica eladividad inducida es de s6lo 20,7%, lo que lo
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hace un monitor poco apropiado para evaluar la coente epitérmica para relaciones de flujo

térmico a epitérmico relativamente altas.

3.2.3Monitores de Alto Q (> 30)

Tal como se observa en todas las figuras expuedtasmportamiento de la funcidam = f (@)

del **Mo mostré una diferencia sistematica respecto atgule intersecciéon aceptado. Tal
diferencia se encuentra en el rango de incertidardbrlas variables experimentales y los datos
nucleares.

La revision bibliografica hecha por El Abd (2010)estra un rango de variacion desde 0,12 b
hasta 0,145 b pak, en tanto parales aun mayor la dispersion: desde 4,72 b hasta. &2te
grado de dispersion de los valoresoge |y indica claramente la necesidad de mejorar la aalid
de la determinacion, especialmente la refereote a

A pesar del nivel de concordancia observadd’Mb se presenta como un adecuado monitor de
la componente epitérmica. Su valor dg=®0,36 lo hace bastante atractivo para ser carslde
como tal, dado que posee una mayor contribuciotérapica en su actividad inducida total
(41,7%) frente a la déf®Au (20,7%) ofreciendo por otro lado una respuesés estable a la
dada poP’zr-*"™Nb, muy sensible a una eventual variaciém.de

En la figura 14 se observa el comportamiento dediferentes monitores sin considerar la
participacion del binomid“Zr-°Zr. Se obtuvo una mejor precisién de ajuste expEs@mMo
CV = 0,2593 con valores para tiysimilares a los obtenidos inicialmente.

La importancia def®Zr como monitor de flujo epitérmico reside en ebalalor de Qpara la
reaccion®zr(n,y)®’Zr. Segun Linet al (2009), al irradiar un monitor de Zr, incluso enau
posicion con K 50, mas del 83% de la actividad inducida procegl@eltrones epidérmicos.
Este resultado concuerda con lo calculado (79%rs&apla 7) para las condiciones observadas
de f=58 ya =0,038.

A pesar de los datos aparentemente favorables|tdaaatividad relativa generada por la
componente epitérmica torna’ar muy susceptible a eventuales variaciones dérpeiroo; a
esto se suma el hecho de tener un valor paga= 0,02 b, no adecuado para bajas tasas de
fluencia neutronica. No esta de mas recordar locirnaado por De Corte (2001) acerca de la
continua reevaluacion del valor Qara la reacciéi®zr (ny)®'zr, debido a la dificultad en la

determinacion segura de sus datos nucleares ptioelalor de Q
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Figura 14: Determinaciéon simultdnea de f,e y T, sin participacion de Zr como monitor.
Parametros determinados: f = 59 + 2¢ = 0,031 £ 0,008 y J= 48 + 2. Flujo neutrénico promedio
para 10 MW de potencia: = (1,924 + 0.004) 1§ n cm® s’y @. = (3,26 + 0.13) 18 n cm” s™.

3.2.4Monitores de Temperatura Neutrénica

Con el fin de completar la caracterizacion del dflujeutrénico es necesario determinar el
parametro de temperatura neutrénica, cuya evaluaei®asa en la reacciifiLu(n,y)*""Lu.

En las mediciones efectuadas en este trabajo, tsgmlmicialmente un valor deykmayor que
6% respecto al reportado en la literatura. Talrdifeia radica en el valor adoptado de la
intensidad de emision. Segun LNHB (2011) se repoatay = 0,1038 £+ 0,0007 calculado por
Schotziget al (2001), mientras el valor = 0,110 + 0,004 dado por la referencia De Corte y
Simonits (2003) procede de D.C. Kocher (1981) nwvaila por De Cortet al (1987).
Reemplazando los valores parg lp € y segun la referencia De Corte y Simonits (2003), se
calculé una temperatura neutronica, =T 28°C, un resultado distante @ ¥ 45°C encontrado
para cuando se emple6 los valores segun las refaseMughabghab (2003) y LNHB (2011).

Con el objeto de solucionar la disyuntiva creadal@® diferentes resultados obtenidos ¢esé
evalu6é la concordancia, considerando los valores g, lp € y segun las referencias

Mughabghab, 2003 y LNHB (2011), siendo similar adéricamente calculada segun tabla 6.
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Dado que el valor dep es semejante en ambas referencias y la influerariaiferencia del
parametrod es minima, cabe inferir entonces que el paranpeéponderante es la intensidad de
emision ).

Por otro lado, el registro de parametros termohidids del reactor RP-10 en el dia de la
irradiacion indicO una temperatura de salida detenador de 38,5°C, estando el punto de
lectura algo distante de la posicion de irradiaciBn bien se espera que la temperatura
neutrénica sea ligeramente mayor que la del moderdd que haria consistente al valor
obtenido de T= 45°C, se decidié corroborar tal resultado aplicael método de determinacion
absoluta de Jpropuesto por De Cortt al (1993).

Tal método, basado en la coirradiacion de lutecideyun monitor “1/v’ necesita conocer
previamente el valor del indice espectral, queeterchind siguiendo el método de monitor bi-
isotopico desnudo. Para tal fin se usaron los datperimentales d€Sc como monitor 1/v y de
%7r y %Zr como monitor bi-isotépico.

12

Se obtuvo para el indice espectral modificadogcritescomo r{)(Tn/To)™ <, un valor igual a

0,0167, con el que posteriormente se calculo ervdg g, (T,) = 1,894 que corresponde a un
valor de T,=49,6°C segun tablas de g(t) dada por Westcott.

Por tanto, considerando la concordancia obtenaadhtos termohidraulicos observados y el
valor calculado de temperatura neutrénica via ntétdiboluto, el valor dado por LNHB (2011)

para la intensidad de emisién gamma del pico de42@8V del'’’Lu parece ser el més

aceptable.

Capitulo 3.3: Conformacion de un Grupo de Monitorespara el Estudio

Integral del Flujo y el Espectro Neutrénico

Uno de los objetivos planteados en el present@jtvads la formacién de grupos de monitores
capaces de caracterizar en forma simultanea |I@ngdros criticos del flujo neutrénico con la
mayor exactitud y la menor incertidumbre posible.

Los conjuntos de monitores para la determinacionf,de, @, @ y T, se conformaron
considerando el criterio basico de contar con unitoo“1/v” y un monitor cuya contribucion
epitérmica en su actividad inducida fuera maydétancluyendo at®’Au para la determinacion

iterativa del pardmetra y al lutecio para la determinacién de la tempeeateutronica.

Los resultados de la evaluacion de los diferemagsag de monitores se aprecian en la tabla 8; se

considera una incertidumbre total de 2%. El congmignto de cada uno de los grupos
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evaluados se puede observar en las figuras conegmbes, 15a a 15e.

Tabla 8: Parametros caracteristicos del flujo y esggrtro neutrénico segun grupos de monitores

elegidos
Conjunto de 10+ 1s 101+ 1s
u ftls| atls | CV ()| ** e x T. (0
Monitores (n cni? sY) (n cm?s?)
198Au-*Zr-""™Nb-Lu | 58+3 | 0,039 0,010 0,2692 1,926 + 0,004 3,3240,1] 45
19%8Au-*Mo-CoLu | 58+3 | 0,031+0,010 0,0405 1,919+0,008 3,31+0,14 47
198Au-°Co"™b-"Lu | 57+ 3 0,042+0,012 0,1806 1,923+0,008 3,37+0,14 45
198Au-SICrMo-1u | 6243 0,021+0,016 0,0560 1,937+0,009 3,130,14 47
198Ay-%Zn"™Nb-"Lu | 6443 0,024+0,016 0,2868 1,939+0,009 3,03+0,13 45

De acuerdo con los resultados obtenidos, los cargude monitores conformados pdfAu-
S1Cr-"Mo-Y""Lu y 8Au-*Zn-"""Nb-'""Lu presentan ligeras diferencias con respecto a los

valores promedio obtenidos para los paradmetrosdsjalio (ver figura 8).

El valor del flujo neutrénico térmico dado por estdos grupos es ligeramente mayor,
considerando el rango de incertidumbre calculade,af promedio general obtenigo= (1,924
+ 0.005)10° n.cm?s’ pero con una marcada diferencia en cuanto al wEdiujo neutrénico

epitérmico promediog, = (3,32 + 0,14)1 n.cm®s™.

Los primeros tres conjuntos de monitores en laat&8presentan resultados similares para los
parametros criticos evaluados, con una buena atentcia con respecto a los flujos neutrénicos

promedio tanto térmico como epitérmico.
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Figura 15a: Comportamiento del grupo **®au-*zr-*""™Nb-""Lu para la caracterizacion del flujo y el
espectro neutrénico

El grupo *®Au-*Zr-°""™Nb-'""Lu (figura 15a) constituye el usualmente empleado en la
determinacion de los pardmetros f aypara la caracterizacion del espectro neutronie. S
observa que el angulo de cruce es favorable alimel monitor de Lu. La funcion dg = f (@)

del *""Lu, al tener un comportamiento similar al d&c, posibilita su empleo como monitor
térmico, ademas de brindar la posibilidad de detemnpor iteraciones sucesivas la temperatura
neutronica.

Los valores obtenidos, tanto para f como parae encuentran dentro del promedio general
observado. Al aumentar la incertidumbre total Bjate 2% a 5%, se generd una fuerte variacion
de los parametros f y, especialmentengdeoncordante con la incertidumbre establecidaa Par
este dltimo caso, los valores encontrados parpdosmetros evaluados fueron f = 63 H75
0,029 + 0,025 y = 36 °C. No obstante, el valor de CV mostré6 miniagaacion, independiente

de la incertidumbre asignada.
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Figura 15b: Comportamiento del grupo*®Au-°Co-"""Nb -*"’Lu para caracterizacion del flujo y el
espectro neutrénico

El grupo'**Au-*Co*"™Nb “"’Lu ofrece también un angulo de cruce adecuado, paronscha
ganancia en los monitores térmicos, dada la b&gsedicia relativa de sus pendientes. El valor
CV para este grupo de monitores es uno de los reaymortre los evaluados, pero los resultados
obtenidos para los parametros bajo estudio sotesesia los alcanzados por los demés grupos.
Un detalle a mejorar seria la modificacién del vale temperatura neutrénica a opcion decimal,
dado que la presentacion gréfica de la recty e no es lo suficientemente adecuada para el
ajuste correspondiente con los demas monitores. édnbargo, cabe recordar que la

incertidumbre establecida para la temperatura @eistt es + 2C, lo que por ahora hace poco

viable tal modificacion.
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Figural5c: Comportamiento del grupo™®Au-Co-**Mo -""Lu para la caracterizacién del flujo y el
espectro neutrénico

El grupo de monitores formado p&fAu-**Co*Mo-*""Lu mostré uno de los mejores ajustes
observados, coincidiendo la interseccion de losito@s térmicos, a pesar de la poca diferencia
en sus pendientes, con 8fAu y “Mo. Los valores de los parametros calculados sag m
similares a los obtenidos por los demas gruposguurncabe indicar que el angulo de
interseccién no es tan conveniente, comparandeeakptado por el conjunt8®Au-*zr-""Nb-
177LU.

El ajuste CV para el grupo de monitores compuestd*fau->"Cr-**Mo-'""Lu es bueno, pero la
apenas apreciable diferencia de pendiente efifter y >'Cr resta validez al punto de

interseccion obtenido
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Figura 15d: Comportamiento del grupo de monitores: ***Au-'Cr-*Mo-'"Lu para la
caracterizacion del flujo y el espectro neutrénico
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Figura 15e: Comportamiento del grupo de monitores: **®Au-%°Zn-*""Nb-*"Lu para la
caracterizacion del flujo y el espectro neutrénico

El grupo de monitores conformado p8#u-*zn-"™Nb-""Lu mostré las mayores diferencias
entre los grupos evaluados con respecto a loseslobtenidos para los parametros i,y

indicando asimismo el mayor error por ajuste CVm@an el caso anterior, €Zn se presenta
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como una buena opcién

Capitulo 3.4: Evaluacion de los parametros f y segun trayectoria de estado

de reactividad

Como respuesta al interrogante planteado en elubadi.3.2 sobre una probable influencia en
los pardmetros f y segun la trayectoria seguida para alcanzar urmd@sta reactividad, se
selecciond el conjunto de monitores que se indida éabla 9.

Se irradiaron 2 grupos de monitores en la posigibrdel nacleo del reactor RP-10, bajo una
misma configuracion e idéntico tiempo de irradiacisiendo 0,32 MW la potencia empleada
para ambos casos. Un primer grupo se irradié adek operaciéon de rutina a 10 MW de
potencia y el otro apenas al finalizar la mismaal&@ndo que la operacion a 10 MW se realizo

en dos dias de forma fraccionada y totalizandodt&shde irradiacion.

Tabla 9: Monitores utilizados para evaluar la influencia del veneno neutrénico en un posible
endurecimiento del espectro neutronico. Irradiaciona 0,32 MW en posicién Al del nacleo del
reactor RP-10 (configuracion 34); tiempo de irradi@ion: 3600 s, medicion en detector ORTEC
GEM70P4 de 70% de eficiencia relativa a 185 mm deasfancia.

Monitor Procedencia Masa A Masa B Radionucleido Energia Area A Area B
(1) (1) (keV)
IRMM-530R 197
Au (A-0.1% Au) 11,87 11,95 Au 411,8 101900 151000
Lu Al-Lu 2,17% 17,79 22,79 Ty 208,36 58800 60040
) 1173,2 19900 17700
Co | |AMNSAIRA 11,74 12,73 e
(Al-0,1% Co) 1332,5 17930 16100
957y 7245 46900 93300
Zr Alfa Johnson 21008 42924 %7r 756,73 56100 111600
""™Nb 743,2 93500 29200
IRMM-524 A 59
Fe (99.999%) 36289 40208 Fe 1099 61400 34900
Mo Mo0, 68246 67116 Mo 739,5 105100 57400

A: monitores irradiados a 0,32 MW antes de operad&rutina de 10 MW
B: monitores irradiados a 0,32 MW luego de 2 diasperacion a 10 MW

Los resultados obtenidos se presentan en la t@bleohjuntamente con los del flujo neutrénico

rapido, para cuya determinacion se empleé la réaagnbraP*Fe(n,py*Mn.

Tabla 10: Caracterizacion del flujo neutrénico en psicién Al del nacleo del reactor RP-10 para
una potencia de 0,32 MW segun trayectoria seguidaapa alcanzar estado de reactividad indicado
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Estado de reactividad
f o T (n cm?s?) (n cm?s?) (n cm?s?)

Irradiacion a 0,32 MW antes
do operacion a 10 MW 51+2 0,060+ 0,017 37  (7,83x0,03)18' (1,53+0,06)18 (55+0,2) 1¢

Irradiacién a 0,32 MW luego
de operacion a 10 MW 502 0,062+0,011 40  (6,20+0,03)18" (1,24+0,06)18 (4,3+0,2)1¢

No se observd ningun cambio significativo en losapeetros f ya, aunque se produjo una
reduccion relativa del 26% en el flujo neutronicomo consecuencia del exceso de veneno
neutrénico producido luego de dos dias de irradimai 10 MW de potencia. Ello obligé a una
mayor insercion de la barra de control, con eddénmantener el nivel de corriente inicial (8,1
10° A) lo que supuso una reduccién de la potencia t&mn correlacién con la disminucién de
flujo neutroénico.

Sin embargo, la posicion de irradiacion empleadarsmientra en la periferia de la grilla del
nacleo, por lo que una probable distorsion del @speneutronico podria no ser evidente, tal
como lo mencionan Liet al (2009). Ante tal perspectiva, queda pendiente fratajos futuros

realizar la evaluacion en posiciones mas cercdmaskeo, o de preferencia “in core”.
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DISCUSION GENERAL
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Los parametros caracteristicos del flujo neutrérigeron determinados en forma directa,
exceptuanda, cuya determinacion fue realizada de modo itevatin necesidad de considerar
soluciones implicitas tal como las que siguen loStooios tradicionales para el caso de
irradiacion de monitores desnudos. Esta persped®ecalculo no ortodoxa representa la
posibilidad de obtener valores decercanos a cero sin llegar a sufrir indetermirmagor el
elevado error involucrado.

Para el célculo de la incertidumbre de los parédeede f yo mediante el c6digo numérico de
Montecarlo, se fijo para la variable compuestaadadtividad inducida una incertidumbre total
de 2 %, considerando un intervalo de confianzed8e¥% (k = 2). Esta condicion implica medir
las areas de los picos de energia plena de interéana incertidumbre relativa maxima del 0,5
%, con el fin de asegurar la exactitud del métddima mayor incertidumbre total asignada
conllevaria una mayor dispersion de los monitotascomo se aprecia en la figura 16.

Al fijar el criterio de una incertidumbre total 8¢, los valores de los parametros determinados
fueron: f = 54 + 50 = 0,047+ 0,024, T= 52°C, . = (3,57+ 0,35) 1B ncn?s'y @ =
(1,93 +0,01) 18n cni?s*, con un CV igual a 1,074.

LOSE=12

1L03E-13 +

LME=13

199E~13

1L37E+13 =
LASE+13
LAIE=13 -+
1A1E+13
£A9E+13

LATE-12

LASE=12
260E+11 F10E+11 JB0E~11 4 10E+11 4 60E=11

Figura 16: Comportamiento del conjunto de monitoresvaluados considerando una incertidumbre
total de 5%
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Una condicion basica del analisis es que el fl@jmicoobtenido se mantenga constante, lo cual
se cumple. Sin embargo, se observé una variacidnl@# del flujo epitérmico y por
consiguiente del parametro f. La variacién alees de por si importante, pero mas lo es su
incertidumbre.

Los monitores 1/v modificaron su posicién respettgrafico original (figura 8) encontrandose
el ®°Co y el®zn distanciados del punto de interseccién. Noasttst se mantuvo el valor
medido para el flujo térmico, pero con un aumentsieincertidumbre.

Aqui es importante recordar que, en principio, whtp de interseccion fue establecido por el
cruce de las funcioneg = f (@) de **®Au, *zr, " ™Nb y *""Lu con las funciones equivalentes
dadas por los monitores térmicos, fundamentalmemtel°°Co, posteriormente, se reemplazé la
funcién de”’™b por la de*Mo.

La notable diferencia observada por variacion dantzrtidumbre asignada remarca cuan
sensible puede ser la componente epitérmica #uletsiaciones derivadas por estadistica de
conteo.

Segun indica la tabla 4 (capitulo 2.2), la incentidbre relativa de los picos de interés evaluados
no sobrepaso6 el 0,40 %. Tal grado de precisibrafc@nzado bajo condiciones operativas que
implican largos tiempo de medicion y, sobre tod@diacion bajo una alta fluencia neutrénica
de 1,8x 10'® n.cmi®. En un escenario distinto, como la irradiacidmaga potencia (0,32 MW)
que es empleada con regularidad para el analisismg@d&rico de muestras geoldgicas, la
respuesta de los monitores de Zr y Fe no seriaakaadecuada, pues se necesitaria extender el
tiempo de medicidon o modificar la posicion de megi@a una geometria cercana al detector.

La ventaja analitica de preparar los monitoresselicion, en comparacién con aquellos
empleados en forma de aleacion, como el Au, residsolo en una menor incertidumbre, sino
también en manejar cantidades de masa segun taciomes operativas de irradiacion y
medicidn y no a la inversa, facilitando asi el éjabde rutina. Esto se observa claramente en el
caso del monitor de Co, (tabla 9, capitulo 3.4)ddose empled aleacién Al — 0,1% Co cuya
masa restringida obligd a un conteo de 240000rs et fin de obtener una incertidumbre de ~
1% en el area.

Sin embargo, no puede dejar de reconocerse lagidact del empleo de monitores metélicos de
alta pureza o en aleacion. Siguiendo esa perspectiesultaria también econdémico y
dosimétricamente conveniente utilizar un monitor Itipoposito para la determinacion

experimental de los parametros caracteristicofielneutronico de un reactor, imprescindible
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para la estandarizacion del método gel k

Una primera seleccion, sobre la base de la calitados datos y las constantes nucleares,
conduce &°Co y>°Mn como los monitores méas adecuados para la evéfude la componente
térmica, en tanto éfZn puede ser considerado en segundo término, rtaribda necesidad de
una mejor determinacién de su seccion eficaz deicap

La situacién cambia al elegir el monitor mas addoupara el estudio de la componente
epitérmica, complicandose aun mas si se suma laidiunde comparador, considerando la
dependencia del paramettoy el nivel de incertidumbre de las constantessydatos nucleares
de los monitores propuestos. A esto se suma uliedetgortante, no considerado debidamente
hasta ahora, que es el relacionado con la inflacke los fotoneutrones en el espectro
neutrénico, especificamente en la componente epiéar

Koster-Ammerlaaret al 011) evaluaron, mediante codigo MCNP, version & Influencia
de los reflectores de berilio en el reactor RIDg®er Institute Delft, también llamado Delft
Hoger Onderwijs Reactor, HOR) de 5 MW de potencas autores citados encontraron que el
modelo espectral E/**™ es valido para neutrones epitérmicos hasta 10dwVa posicion de
irradiacion “in core”. Sin embargo, para energiasngtutrones entre 10 keV a 100 keV se
observé una notoria desviacion del modelo espewsalecto al modelo disefiado, con tendencia
a valores negativos en el factor

La probable causa de esta desviacion estaria efotlmseutrones epitérmicos y los neutrones
rapidos generados por el berilio a partir de lasce®nesBe(y,n)2*He (=0,8 mb) y
Be(n,2n)2'He (c = 0,58 b) respectivamente. Estos neutrones s@o lo®derados y absorbidos
en la zona epitérmica, donde las caracteristicesdeitor pueden tener influencia directa en la
definicion del modelo empleado para la descripdiéinespectro neutronico.

La influencia de estos fotoneutrones en la evafumadel espectro epitérmico depende del
monitor o monitores empleados para detectar dispearo. Por ejemplo, tanto*8Mo como el
19%Au tienen energias de resonancia hasta 10 keV, @®mobserva en las figuras 17 y 18,
respectivamente. En cambio, los picos de resoaatel®*Zr (figura 19) estan principalmente
por encima de los 10 keV, por lo que variacionekgoduccion de fotoneutrones por el berilio

afectaria la activacion déPzr.
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Figura 17: Funcién de excitacion para la reaccion e captura sobre®**™Mo [IAEA TECDOC-1285
(2002)]. Se observa que los picos de resonancianmipales apenas sobrepasan los 10 keV
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Figura 18: Funcion de excitacion para la reaccion e captura sobre'®’Au [Evaluated Nuclear Data
File (ENDF) direccion internet: www-nds.iaea.org/edf] Se observa que los picos de resonancia no
superan los 10 keV
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Figura 19: Funcién de excitacion para la reaccion el captura sobre®zr [Evaluated Nuclear Data
File (ENDF) direccion internet: www-nds.iaea.org/edf], donde se muestran los picos de resonancia
en un rango que abarca inclusive hasta los 100 keV

Sin embargo, el efecto mencionado en el parraferianttendria un mayor impacto &&r, dado
que si bien tiene picos de resonancia en el raegbOdkeV a 100 keV (figura 20) de menor
magnitud en comparacién con &€Zr, el 78,9 % de su actividad inducida procede ae |
componente epitérmica (tabla 7, capitulo 3.2), lmoque un cambio en la generacion de
fotoneutrones y neutrones rapidos por el beriliasasia la distorsién del espectro neutrénico y
por lo tanto variacion en la determinacionfde

Una consecuencia importante derivada de este efésctpue la determinacion del parametro
como descriptor del comportamiento no ideal deleesp epitérmico, varia al empled&r
como monitor. Esto se puede apreciar en la fig@rac@n el conjunto de monitoréSAu-2*zr-
962[’-177LU.

La captura de fotoneutrones y neutrones rapidosrgdns por el berilio, debida a los picos de
resonancia defZr, incrementa la actividad inducida derivada dedmponente epitérmica en el
producto de la reacci6R’™Nb. En la figura 22, la recta azul que describliteion @ = f (@)

de “™b* (el signo * se agrega a modo de diferenciar dstado original) sigue un
comportamiento paralelo en relacién a la funar f(q) de®”™Nb original, de color celeste.
Este nuevo comportamiento implica una variacionpdelto de interseccion; se modifica asi la
funcién @ = f (@) **°Au (trazo color amarillo) & = f (@) *®Au* de trazo color marrén. Tales
cambios generan un nuevo valor del parametcon tendencia negativa y, a su vez, menores

valores del parametro f.
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Figura 20: Funcion de excitacion para la reaccion @l captura sobre®Zr [Evaluated Nuclear Data
File (ENDF) direccion internet: www-nds.iaea.org/edf]. Los picos de resonancia abarcan hasta
una energia de 100 keV pero con menor “intensidad”en comparaciéon con lo observado en la
funcion de excitacion correspondiente at'zr.

Obviamente, el grado de distorsion de la distribmictle la energia neutronica en la zona
epitérmica dependera de la configuracion del nagldel monto de berilio utilizado, asi como
del material estructural empleado. En la configidra®°30 del niicleo del reactor RP-10, (figura
3, capitulo 2.1) la posicién de irradiacibn empkeadrrespondiente al tubo neumatico (Al) esta
rodeada de dos bloques de grafito y solo uno dédhyenientras que la posicion “in core” (E5)
se encuentra rodeada en forma lateral por 10 béodederilio. Tal configuracién disminuye la
posibilidad de corroborar experimentalmente, gouako de irradiacion estudiado (Al), el efecto
de distorsion de la componente epitérmica causadelpberilio. No es asi el caso del reactor
RID (figura 21), cuya configuraciébn muestra ungdwcion de bloques de berilio rodeando casi
la periferia de la grilla del nucleo.

Koster-Ammerlaaret al (2011), en la facilidad de irradiacion usada ereattor RID, encontro
gue la diferencia en el valor decalculado por el conjunto de monitores Au-Zr cespecto al
obtenido mediante Au-Mo-Cr puede llegar a tradeci#s una diferencia de concentraciéon en

molibdeno hasta un 5%.
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Figura 21: Presentacion esquematica del ndcleo dé&elft Hoger Onderwijs Reactor (HOR) y
facilidades de irradiacion.

Algunos antecedentes de la situacion comentadaseparrafos precedentes pueden encontrarse
en el trabajo publicado por Kennedy y Pierre (208¥3)donde se observaron variaciones hasta
del 10%, en términos de concentracién, para elementiya activacibn es mayormente
epitérmica, como arsénico, yodo y cadmio. La carazcion del espectro neutronico, en la
facilidad de irradiacion predominantemente epitéemidel reactor tipo Slowpoke (Ecole
Polytechnique, Canadd) se realizé utilizando elodtde triple monitor desnudd*{au-*zr-
%7r). Los valores de f ¢ se compararon con los obtenidos mediante el métadtelemental

de la razén de cadmio, usantiBAu, °Co y ***Mo, y los resultados indicaron una diferencia
sistematica del 10 % entre ambos métodos. Se éaddiitionalmente la masa de cada elemento
determinado por el métoda,k observando que para €Zr se hallaba 4,6 % mas alta que lo
esperado.

Considerando lo mencionado por Koster-Ammerlaiaal (2011), tanto et*®Au, ®°Co y**Mo no
tienen problemas, dado que sus picos de resons@@acuentran en energias menores que 10
keV. En cambio, la captura adicional de fotonewsopor los picos de resonancia d&r
(figura 20) y especialmente d&Zr conllevan el incremento de la actividad inducjsta la

componente epitérmica con lo cual el valor de fmitislye (debido al aumento dei

calculado). Este resultado es consistente con lo observaddgrmedy y Pierre (2003).
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Figura 22: Variacion hipotética de los valores de grametros f y a por cambios en el
comportamiento del monitor *°Zr debido a la distorsién del espectro neutrénicolLa recta azul
correspondiente a la funcion@ = f (@) de ’Zr* (modificada por efecto de los fotoneutrones y
neutrones rapidos producidos por el berilio) generain nuevo punto de interseccién descrito como
f*, alfa*.

La pregunta obvia ante tales evidencias es si esspftados constituyen cuestiones especificas
por el tipo de reactor o si es necesario un cai@a concepcion metodoldgica del modelo.
Smodiset al (2003) propuso una nueva alternativa de célcultoslgparametros caracteristicos
de flujo neutronico basada en la redefinicion de t¢anstantes nucleares del don una
descripcion mas realista de la forma espectraladeoimponente epitérmica. Sugiere que el
parametroo. N0 es constante y que afecta a aquellos monifwaescularmente sensibles a
neutrones de alta energia, como en el caséZie Sobre esta base, calculé un valor de 14685
eV para la energia efectiva de resonancia, a dif@ele la frecuentemente empleadas 6260
evV).

En razon de las evidencias mostradas, cabe espé&arepancias en los resultados de
experiencias tales como la determinacion del vd®rQ para las reaccione$Zr(ny)®zr y
%7r(ny)°'zr, [Smodiset d, 2003] y [Lin et al, 2009], realizadas en facilidades de irradiacién
con diferentes caracteristicas espectrales.
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Este comportamiento implica que el zirconio es wy tmuen detector de anomalias en el rango
de 10 a 100 keV del espectro epitérmico, pero eerg¢tales anomalias no seran percibidas por
los demas nucleidos. Asi, la informacidén sobrespketro epitérmico que entregan los is6topos
del zirconio estara muy influida por pequefas ai@®@ue pueden ocurrir en el rango de 10 a
100 keV, que al no ser importantes para los demékidos llevan a la conclusion de que el
zirconio no es un buen monitor del flujo epitérmico

Este no es el caso d&Mo, cuyo comportamiento frente a la influencia de fotoneutrones
difiere de la del binomid“zr-*zr, y que permite obtener resultados mas consesteti¢ los
parametros caracteristicos de flujo en las diveiaziidades de irradiacion estudiadas [Koster-
Ammerlaaret al, 2011].

Las constantes nucleares y el esquema de desiiteyrdel ®*Mo son favorables para una
Optima activacion, al igual que para la mediciorgceptuando la necesidad de determinar
correcciones por coincidencia en caso de contastandia cercana al detector. Sin embargo, tal
como se menciond anteriormente, la falta de consemsorno a sus valores @eylog limita su

uso en reemplazo del oro como comparador anaéiticel método kINAA.

El **Au es, considerado, por ahora el comparador armlior excelencia. Las consideraciones
expuestas en los capitulos previos fundamentaafitedacion; a ellas se suma el hecho de tener
sus picos de resonancia en una region exenta idduancia de los fotoneutrones y neutrones
rapidos generados por el berilio. Entre las divensszones mencionadas, la referida a sus
parametros criticosy € b cobra vital importancia. La adecuada dimensiénpgresentan, su baja
incertidumbre relativa (< 0,1 %) y la aceptacionsds valores por consenso internacional son
requisitos ampliamente alcanzados, a punto taktitiéAu es empleado como estandar de flujo
en activacion neutrénica y estandar primario pagdiondn de integrales de resonancia.

Un segundo grupo de requisitos relacionados a cmmdis espectrales, contempla los siguientes
criterios: complejidad del esquema de desintegnaciécesidad de correccion por coincidencia
y adecuado periodo de semidesintegracion, asi aspectro de emision gamma con picos de
energia plena de alta intensidad relativa.

El ’Au cumple con los criterios mencionados, al temeesquema de desintegracién simple,
con pico de energia plena de alta intensidad ycgireccion por coincidencia, en un rango
intermedio de energia (411,8 keV) en el que norhayor interferencia espectral, a excepcion de
las transiciones de 411,12 d&Eu § = 2.22%) y 411,5 keV d&Mo (y = 0,0145%). Su periodo
es adecuado, desde el punto de vista de los regjaetos experimentales, facilitando el control
del tiempo muerto de conteo y la posibilidad ddiliear el monitor, disminuyendo por ende la

gestion de residuos radiactivos respectiva.
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Un tercer grupo de requisitos a considerar seimglaccon criterios de accesibilidad y éptimas
condiciones de preparacion y manipulacion. Los is#ps para tales criterios han sido
anteriormente mencionados en el capitulo 1.5, enlelta incerteza asociada a las abundancias
isotopicas de las especies consideradas no existeepcaso déf’Au, por ser monoisotépico.

Un criterio adicional a considerar es la posibilidke contaminacién cruzada en el comparador
via cutdnea o ambiental. Dicha posibilidad es ménen el caso del oro. En lo referente a los
requerimientos de estabilidad quimica y estequidméda aleacion Al-0,1 % Au (IRMM-530R)
de frecuente uso en métod@sNAA, tiene una aceptable homogeneidad expresadéremnnos

de fracciéon de masa (1,003 + 0,005) & kwara n = 50 [Ingelbrectet al, 2001]. En tanto, la
aleacioén con el aluminio ofrece una alta resisteacla oxidacién u otra degradacion quimica
bajo condiciones normales de almacenamiento, pquéose puede considerar altamente estable.
Sin embargo, el problema con el oro radica en gueomportamiento en la region epitérmica
presenta un apreciable grado de dependencia démpao a. Aunque en principio esta
dependencia no es muy grande, si se emplean valmesectos dex, como los obtenidos
empleando zirconio como monitor epitérmico, el datlara como comparador.

De acuerdo con las experiencias realizadas;’®l es el Gnico monitor factible para la
determinacion de la temperatura neutrénica.

Ya se hizo mencion a las favorables caracteristiehsobalto como monitor rn la zona térmica.
Alternativamente, et®Mn también podria emplearse como monitor de fléjontco, siempre
que se considere un decaimiento no mayor que digados def®™Mn.

Se puede entonces establecer que un monitor noyépito (0 bien un conjunto de monitores)
compuesto por Au, Co, Mo y Lu seria el mas adecpada los fines establecidos, mientras que
manganeso Yy zinc podrian ser considerados también anonitores secundarios.

Dados los valores de seccion eficaz e integralesenancia dé*'Sb y *?%sh, asi como las
caracteristicas favorables de sus productos deaamin, seria viable su aplicacion como
monitores de flujo, no investigada en el presenagajo. En un estudio preliminar, abordado por
Koyama y Matsushita (1980) se concluye en la ndadsde una mejor determinacion de los
valores deogp. Estos mismos autores proponen también un conjdetanonitores para la
caracterizacion del espectro y del flujo neutroneatre los cuales se encuentran U, Au, Co y
Lu.

Sobre ideas similares, Diaz Rizo (1997) realizdrabajo que incluyé a un mayor nimero de
monitores, entre l0s que se encontraban inicialenedrt Lu, Th, Co, U, Au y Sn. Un detalle a

tomar en cuenta, en relacion con el estandar deoyres que fue preparado a partir d©gJsin
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considerar la probable variacitsotopica dé**U/**U, a la que se hara mencién a continuacion.
El 2% posee, segin Mughabghab (2003), ana (2,680+0,019) b y un interesante valor de Q
= 103,36 que lo hacen apropiado como monitor epitér. Sin embargo, variaciones isotdpicas
(0,24 +0,01 %) con respecto al valor aceptada P&t fueron encontradas en soluciones
estandar de aplicacion en ICP (Krachler y Carb@1,02. Este hecho permite inferir la presencia
de uranio empobrecido, en vez de uranio naturafiregas de laboratorio, lo que implicaria la
necesidad de redeterminar la concentraciéfitle

Fueron discutidas en los capitulos anteriores dssltados obtenidos en la caracterizacion del
espectro y del flujo neutronico mediante la comtidia de una serie de monitores, donde la
determinacion del parametioo fue uno de los objetivos principales. Es necesaciarar, no
obstante, que en el andlisis de muestras geoldgieagueoldgicas no se requiere una extrema
exactitud, que para fines practicos puede llegamailiarse en un maximo del 5%.

Desde esta perspectiva, la no consideracién déhproo implicaria tendria efecto directo en
la determinacion de la concentracion del analitonderés. Tal efecto se calculé a partir del
formulismo empleado por Montoy al (1999) donde para una concentragidtie un elemento

j, donde los subindices c y j designan al companaa@belemento estudiado.

[f(0)+Qo,(O)[f(a)+Qq j ()]
[f(a)+Qo,[F(0)+Q0 j (0)]

Do; (%) = 10({1—

Se determing para un valor f (0) = 72, con=T 47° C y f (0,038) = 58. Con estos datos se
calculd el error porcentual expresado cofipo cuyos resultados aparecen en la tabla 11. Segun
los resultados obtenidos, obviar el valorode simplemente no tomarlo en cuenta implicaria un
error sistematico no mayor que 1%, en término deceatracion, en caso de emplear los

monitores ensayados en este trabajo como compgdxeeptuando &1’Au y al *®Zr.

Tabla 11: Error calculado (expresado en %) por no agsideracion dea (o = 0) para una relacion de
flujos f =58 ya = 0,038

Comparador 1980, | %o 51y e | My | M | %Mo 1850 | 657 %, 975,
Nuclido
Au 0,00 | -258| -2.65| -268 -302 -266 -236 -2,65 32,8-345| -6,18
*Co 252 | 000 -007] -019 -043 -008 021 -006 -02240,85 | -3,51
cr 259 | 007| o000 -003 -03% -00L 028 001 -017 ,780] -3,44
*Fe 261 | 010 003 o000 -033 002 031 003 -014 507-3,41
179 y 203 | 043| 035 0,33 o00d 035 o064 036 019 -04B,07
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*Mn 259 | 008| o001] -004 -03% 00 0,2 001 -016 770, -3,43
“Mo 231 | -021| -029| -0,3] -064 -02p 000 -0,28 -0451,07 | -3,73
sc 258 | 006 -001] -003 -03¢ -00L 028 0040 -0/180,79 | -3,44
®4Zn 275 | 024 017 o014 -019 016 045 018 000 -0,613,26
7r 334 | 085 077 075 044 077 1,0 0,8 0,61  0J002,64-
%zr 582 | 339 332 330 294 332 360 333 306 257,000

Un detalle importante a considerar es el compogatuoi del ®*Mo como comparador. A

diferencia de los monitores “epitérmicos” tradicites, **’Au y *°zr,

su empleo como tal

(considerandaxr = 0) genera un error sistematico no mayor que%eleh los nucleidos bajo

estudio. La trascendencia de este hecho radica uen pgpdria reemplazar al oro como

comparador, y en términos mas favorables, per@geeriria una mejor determinacion de los

valores de sus parametros criticossgle b.

Los resultados obtenidos en el presente trabajoados a las evidencias aportadas por otros

autores, muestran que es necesario continuar enlires® de experimentacion, dada la

importancia que implica conocer una probable meaifion de la expresién I/E, si se piensa

en minimizar el impacto del comportamiento no iddal flujo epitérmico en el calculo de

concentraciones mediante el método paramétrickpdel
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CONCLUSIONES
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La conclusion primaria que se desprende del ddkad®e la presente tesis es que la eleccion del
comparador 6ptimo (o, en forma mas amplia, de ujuodo posible de comparadores) es un
problema notablemente mas complejo que lo que a@aser, pues ademas de las caracteristicas
fisicas, quimicas y nucleares que debe reunir, igegua realizacion de una consistente
caracterizacion de la facilidad de irradiacion, qexesariamente debe efectuarse de modo
experimental.

A su vez, y tal como surge de las experiencias egplizadas, esta caracterizacion tiene que
basarse en un modelo tedrico adecuado del espeattoonico. El problema se complica aun
mas, porque establecer el modelo tedrico y redlzaaracterizacion experimental no son etapas
cancelatorias, sino que implican un tratamient@iteo y de manera recursiva, lo que demanda
mayor tiempo de investigacion y subsecuentemeny@nesfuerzo experimental.

En primer lugar, se aportan pruebas concluyentds esferente al monitor bi-isotépic8Zr —
%7r, cuya utilizacion ha sido defendida desde hameas décadas por muchos autores: los
resultados obtenidos muestran que debe quedarrdeikcaomo comparador. Adicionalmente,
se ha demostrado que su empleo como monitor derkytronico es cuestionable, no solo por
la gran dependencia d&r a las variaciones del parametrpque tornan al menos dudosos los
resultados de flujo en la zona epitérmica, sindbi@mpor la relativamente alta participacion de
la componente epitérmica en la actividad inducidae **Zr, que restringe su utilidad como
monitor térmico, sobre todo considerando §@® y°®*Zn son mas adecuados para tal fin.

Sobre la premisa de la eleccion de monitores y epatores seleccionados con base en la
calidad de determinacion de los valores de susigatages nucleares, asi como de la viabilidad
experimental del uso de los mismos, los monitoresomendados para sSu usO COmo
comparadores, segln los resultados del presentgi@sson>°Co, **/Au y **Mo. No obstante,
para la adopcion definitiva dé&fMo seria necesaria una mejor determinacién de sciése
eficaz de captura. Analoga consideracion puedeuiamse en relacion con el eventual uso de
®47Zn y °°Cr, en especial con respecto a este Ultimo. Ambmdrian ser muy eficientes
comparadores si sus secciones eficaces para leigeday) fueran objeto de determinaciones
mas seguras.

La solucién que se propone en el presente tralzap gl problema de la eleccién de monitores y
comparadores, que como se ha visto esta lejosrde\sal, es el desarrollo de un método de
calculo riguroso en su concepcion, con el fin degagar la obtencidn de resultados confiables.
Mas alla de esta pauta primordial, puede menciengug el método desarrollado es de simple
realizaciéon y que brinda una determinacion comptitaodos los parametros, incluyendo la
determinacion de los flujos en forma separada, cparte de un proceso unico. Este hecho
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marca una diferencia sustancial con respecto gulidicados en la literatura y empleados
actualmente, pues se evita las interdependencias eeterminacién de los parametros de
caracterizacion que ellos presentan y que puedaiiuco a importantes errores.

El parrafo anterior brinda el marco de referenc@eaplestacar uno de los logros mas relevantes
de este desarrollo: el problema de la determinag@rmparametro que relaciona la densidad del
flujo neutrénicos de las componentes térmica yéepiica (f) y del parametro vinculado a la
forma espectral de la densidad neutrénica epiténif ha sido solucionado aplicando un
enfoque integral y distinto a los empleados tradiaimente. Tal caracter novedoso se extiende a
la evaluacion de su incertidumbre, que se reakzal€ otra perspectiva de céalculo, no s6lo mas
adecuada desde el punto de vista metodoldgico, taimbién mas eficiente, pues elimina la
indeterminacién para valores decercanos a cero, inconveniente frecuente en |dsdog
convencionalmente aplicados.

No se puede aun arribar a una conclusion defindiearca de la influencia de los venenos
neutrénicos o de la absorcion de fotoneutronesymidds por presencia del reflector de berilio,
como factores generadores de una probable distodsida componente epitérmica d&r en la
facilidad de irradiacion empleada. Si tal influense viera confirmada en el futuro, constituiria
una desventaja adicional en contra de la utilizadiél zirconio como monitor de flujo.

Es tal vez pertinente cerrar este trabajo con eflaxion: posiblemente los resultados aqui
obtenidos y las conclusiones que de ellos se dedg@nepuedan constituir una herramienta valida
en la elaboracién de criterios para la eleccion aghparador en el analisis por activacion
paramétrico. No obstante, su mayor utilidad quizdique en la apertura de nuevos caminos
para seguir estudiando estos problemas. En ellbiéantescansa la riqueza del tema propuesto.
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NOMENCLATURA

Ao

Coi

Cn

Em

actividad a final de irradiacion corregida patémes temporales de decaimiento y de conteo
[Ba]

Factor de correccion por coincidencia
Factor de correccion por tiempo de medicion

Area neta, corregida por factor coi, calculadgisemétodo del area total empleando
funcion escalonada para evaluacion de fondo delgecenergia plena.

Parametro que describe la desviacion del flujcéepiico de la ley 1/E

Constante de desintegracion radiactivg [s

Abundancia isotopica del isétopo precursor

Factor de correccion por decaimiento

razon de la densidad del flujo neutrénico declamponente térmica y epitérmica

Eficiencia geométrica de medicion: se considedidtancia entre la muestra y la
superficie externa del detector (cobertor de alumhin

Energia correspondiente a la velocidad modah diskribucidon maxwelliana [eV]
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g (T)
Gtn
Gepi

ko

lo(at)
Oo
Qe

Qr

Energia de corte de cadmio [eV]

Energia del neutrén [eV]

Energia del fotbn gamma [keV]

factor de correccion de Westcott para lalpesio idealidad de la seccion eficaz
Factor de autoblindaje de neutrones térmicos

Factor de autoblindaje de neutrones epitérmicos

Constante de calculo, definida por Simonits, De€p Hoste para el célculo de la
concentracion en el analisis paramétrico

Constante de Boltzman [1,380662%£0 K]
Factor empirico, establecido por Girardi, que aersi la razon de actividades
especificas del radioisotopo investigado y del caragor bajo condiciones operativas

constantes.

Integral de resonancia reducida (sin la componé&hie para la distribucion de flujo
epitérmico ideal 1/E [b]

Integral de resonancia reducida (sin la comptnédv) para la distribucién de flujo
epitérmico no ideal 1/&* [b]

Integral de resonancia definida a partir de umergia de corte de cadmio usualmente
establecida en 0,55 eV [b]

Integral de resonancia corregida, consideranddllzencia del parametro [b]
Seccion eficaz de captura para vo = 2200m/s [b]

Constante que definefljo neutrénico epitérmico [n cfs!]

Flujo neutrénico rapidm cm®.s?]

Flujo neutrénico térmico [n cfos™]

Peso atémico del elemento de interés [ginol

Masa en reposo del neutrén [1,672648% k@]

Numero total de neutrones por unidad de volumen

Densidad neutrénica térmica o maxwelliana

Constante de Avogadro [6,022045 0[]
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Qo

Qo (o)

Gj

Oef

Ty,
tq

ti

tm
Tm

t

Tesp

Razon entre la integral de resonancia y de laiGeaficaz de captura del is6topo a
activar

Razon entre la integral de resonancia corregidasiderando influencia del parametro
a, y la seccién eficaz de captura del isétopo avacti

Probabilidad de emision del fotbn gamma por degmat@én
Ancho de resonancia radiativa

Seccion eficaz parcial en el maximo de la enatgieesonancia i
Seccioreficaz efectiva segun convencion Stoughton-Hahpéji

Factor denominado de “Saturacion”, definido adfi+-€"") que varia segun el periodo del
nucleido producido y el tiempo de irradiacién esaplo.

Periodo de semidesintegracion
Tiempo de decaimiento: lapso entre final de iaeidin e inicio de conteo [s]

Tiempo de irradiacion: lapso de permanencia de leestna en la instalacion de
irradiacion [s]

Tiempo prefijado de medicion, también denominaelmpo vivo [s]
Tiempo muerto de conteo, estimado por el progtesia de adquisicion [%]

Tiempo real de medicion, que considera al tiemperto de calculado por el sistema de
adquisicion [s].

Temperatura absoluta en grados Kelvin [K]

Constante empirica, de valor 4 para reactor moderad agua liviana, como es el caso
del RP-10

Velocidad del neutrén incidente [i]s

Masa del elemento analizado [ug]

Tasa de conteo especifica, definida coffgg,;:ﬁ
w

donde:
C= (1 _ éﬁl’) O\- tr)-l, D - e—/]td y S = (1_é\tl)
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GLOSARIO DE SIGLAS

LNHB :

NUDAT:

DDEP:

IAEA:

ENSDF:

ENDF:

WPEC:

MCNP:

TECDOC

ORNL:

Laboratoire Nationale Henri Becquerel (Fria)c

NuclearDatabase ; base de datos administrada por Nationdtaludata Center
del Brookhaven National Laboratory (Estados Unidos)

DecayDataEvaluationProyect

InternationalAgency ofEnergyAtomic
EvaluatedNuclearStructure andataFile
EvaluatedNuclearDataFile

Working Party orEvaluationCo-operation (SG-23, IAEA)

MonteCarlo N Particle; programa disefiado para simulacion de paxe
nucleares

Technical Documents; reportes técnicos sobre diversas actividegidizadas por
el Organismo Internacional de Energia Atomica (IA&A siglas en inglés)

OakRidge NationalL aboratory
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