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Introduccion

El interés en desarrollar la técnica BNCT (TERAPIA POR CAPTURA
NEUTRONICA EN BORO) en Argentina comenzé a principios de la
década del 90 (segun se relata en la Ref. [1]), con la tesis de grado
realizada por una alumna de la carrera de ingenieria nuclear en el
Instituto Balseiro, Centro Atdomico Bariloche, Comision Nacional de
Energia Atomica (CNEA). Su trabajo incluia el estudio del reactor RA6
para su uso en aplicaciones médicas. Desde alli, el proyecto BNCT de la
CNEA tomé forma sumando lineas de investigacion en todas las areas
tematicas de importancia en BNCT y como hito clinico en el afio 2003 se
realizd el primer tratamiento a una paciente con melanoma en

extremidades en el reactor RAG6.

La técnica BNCT utiliza los productos de la interaccion del neutrén
térmico con el nucleo del atomo de 19B para inactivar células tumorales.
El 19B es transportado hacia las células tumorales de forma selectiva
mediante compuestos quimicos que contienen este isétopo, continuando
con la irradiacion de la regidon a tratar en un haz de neutrones de bajas
energias. Como el rango de las particulas producto de la reaccion en el
tejido bioldgico es del orden del tamafio de la célula, se logra un dafio
localizado principalmente en la zona a tratar y en las células tumorales
dispersas en tejido sano, reduciéndose el dafio en células sanas del
entorno, tanto por el corto alcance de los productos como por la

captacion preferencial del compuesto borado en tumor.
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Como es de esperar, se requiere de un grupo interdisciplinario para
responder a las variadas necesidades que se presentan con el avance de
las investigaciones. Alli es donde surge un espacio para el desarrollo de
este trabajo, el cual parte de la necesidad de generar métodos que
resulten adecuados y optimicen la cuantificacion de 1°B en tejido

bioldgico.

En este trabajo se propuso el desarrollo de un contador proporcional
gaseoso que, por sus caracteristicas especificas, pueda cumplir con lo
requerido. Si bien ya existen diferentes métodos de cuantificacion con
los que se puede obtener eficientes niveles de cuantificacién de 1°B en
tejido, cada uno de ellos cuenta con ventajas y desventajas. Por
ejemplo, algunos de ellos requieren de mantenimiento y / o insumos
que provienen del exterior, cuyo costo es elevado. Otros métodos
también requieren de la imprescindible irradiacién de las muestras en un
reactor, en otros casos se requieren cantidades de muestra (algunos
miligramos) que no siempre pueden ser obtenidas y ademas existen

ensayos que terminan con la destruccién de la muestra.

En este proyecto se logré disefiar y fabricar en el Centro Atomico
Ezeiza (CAE) de la CNEA un contador proporcional gaseoso que logré
detectar 1°B en agarosa (la agarosa simula el tejido bioldégico, como se
vera mas adelante) en niveles de concentracién del orden de las 80
partes por millén (ppm, o microgramos de 1°B por gramos de muestra).
La muestra de interés se coloca en su interior y su disefio permite
trabajar simultdneamente con una muestra patrén y la muestra
incodgnita. Este equipo se conecta a una cadena espectroscépica usual

tipica de cualquier laboratorio de metrologia. El detector logra registrar
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las particulas producto de la reaccion que produce el neutrén térmico
interactuando con el 1°B. Los neutrones fueron aportados por una fuente
de 2AmBe de 5 Ci, los cuales fueron termalizados mediante parafina.
Los ensayos se realizaron en un laboratorio que trabaja con este tipo de

mediciones entre otras tareas.

El detector puede ser fabricado en serie, requiere minimo
mantenimiento y el principal insumo es una mezcla de gases (P10, que
es 90% argon- 10% metano y un pequefo porcentaje de nitrégeno). Por
sus caracteristicas novedosas, se inicid el pedido de generacion de

patente por CNEA, lo cual se encuentra en tramite en la actualidad.

Para llegar al desarrollo final del mismo, se trabajé con otros detectores
existentes en CNEA realizando diversos ensayos que aportaron
experiencia para generar el modelo final. En su fabricacién y ensayos
participaron el (LMR) Laboratorio de Metrologia de Radioisétopos
(CAE), el Laboratorio Division Instrumentacion y Dosimetria.
(L.I.D), Subgerencia Instrumentacion y Control (CAE), (PPFAE) la
Planta de Produccion y Fabricacion de Aleaciones Especiales -
(CAE) y el Instituto Dan Beninson (IDB) — (CAE).

El trabajo dejé planteada una serie de observaciones que suponemos,
permitiran en una futura etapa del mismo, avanzar hacia |la
cuantificacion de 1°B en tejido mediante esta técnica, la cual resulta ser
original (aplicada a este fin) ya que aun no hay registro en la bibliografia

de su uso.
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Capitulo 1

1.1 Comentarios generales acerca de BNCT

La terapia por captura neutrénica en boro (BNCT), para el tratamiento
selectivo de ciertos tipos de tumores sélidos, es desarrollada en nuestro
pais desde la década del 90, por la Comision Nacional de Energia
Atomica (CNEA).

Esta técnica aprovecha los efectos de la reaccidn nuclear de captura
producida por neutrones térmicos (neutrones cuya energia ronda los
0.025 eV) interactuando con los nucleos de los atomos de 1°B. Dicha
reaccion libera dos nucleos, una particula alfa o ndcleo de 4He, un
nucleo de “Li y un fotdn gamma como consecuencia del decaimiento del
nucleo de litio que en el 93.7% de las veces emerge en su primer estado
excitado. Las particulas alfa producidas poseen energias cinéticas de
1.47 MeV (93.7 %) y 1.77 MeV (6.3 %) y los nlcleos de litio tienen
energias cinéticas de 0.84 MeV (93.7 %) y 1.016 MeV (6.3 %). La
energia del fotén de decaimiento del litio es de 478 keV. Se busca que
dicha reaccién ocurra en el interior y entorno de las células tumorales,
de forma tal que se provoque la inactivacién de la célula mediante los
diferentes procesos de dafo letal involucrados, durante y después del

pasaje de la radiacion ionizante en el tejido determinado como blanco.

| Universidad Nacional Comisién Nacional
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En BNCT basicamente se utilizan compuestos que contienen 1°B, un
elemento no radiactivo y con gran seccion eficaz de captura de
neutrones térmicos. Estos compuestos son suministrados al paciente de
modo que dicho elemento se concentre selectivamente en el tumor.
Luego el tejido tumoral es expuesto a un campo de neutrones de baja
energia (epitérmicos), por ejemplo, neutrones cuyas energias no

superen los 0.5 eV.

Entre los principales componentes del tejido organico se encuentran los
elementos oxigeno, carbono, hidrégeno y nitrégeno. Los neutrones
térmicos al interactuar con estos elementos pueden resultar dispersados
o capturados. Cuando ocurre una dispersidon eldastica, los neutrones
reducen su energia debido a la interaccion con los nucleos trasfiriendo

parte de la misma.

Durante la captura neutrdnica el neutrén primario es capturado por el
nucleo blanco, pudiéndose generar particulas con energia cinética si el
valor Q de la reaccidon es positivo. En el caso de la interaccién de los
neutrones térmicos con los elementos del tejido, se producen particulas

cargadas y no cargadas que contribuyen a la dosis absorbida.

La interaccion entre el hidrégeno y el neutréon térmico (*H(n,y)?H)
produce un deuterdén y un fotén de 2.22 MeV.

Este foton puede aportar a la dosis de manera no localizada al
interactuar con el tejido, pudiendo escapar del mismo o ser absorbido.
La reaccidon de captura en el nitrogeno (}*N(n,p)!*C ) aporta a la dosis
con un protén emitido de 0.58 MeV y con el nucleo de 14C de 0.042 MeV,

donde el rango del proton en el tejido es de unos 10 pum

Universidad Nacianal Comisién Nacional
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aproximadamente y del nucleo del *C es de 0.14 pm (estimaciones
realizadas con SRIM (Stopping and Range of lons in Matter) (Ref
[2]). Debido a los rangos involucrados, la energia de estas particulas se

depositara localmente en el tejido.

Diferentes isotopos presentan una gran probabilidad de capturar
neutrones de bajas energias o neutrones térmicos. Entre los distintos
nucleidos que tienen alta seccidon eficaz de captura de neutrones
térmicos, el 1°B resulta ser de particular interés debido a las siguientes

razones:

1. El 1B es un atomo estable que se encuentra con una abundancia

aproximada del 20 % del boro natural.

2. Los nlcleos producto de la reaccidn de captura °B(n,a)’Li mantienen
un alto LET (Trasferencia Lineal de Energia) y los rangos de los

mismos son del orden de magnitud del tamafio célula.

3. El 9B es incorporado a las diferentes estructuras del tejido y los

procesos quimicos involucrados son conocidos.

Las reacciones que pueden ocurrir cuando se irradia el !°B con

neutrones térmicos son:
108 + n - 7Li* + *He (93.7 %) Q = 2.31 MeV (1.1)

0B + n — 7Li + “He (6.3 %) Q = 2.79 MeV (1.2)

| Universidad Nacional Comisién Nacional
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En el 93.7 % de todas las reacciones de captura se emite el ’Li en su
primer estado excitado y so6lo el 6.3 % lo hace en su estado

fundamental.

Estas particulas (alfas y litios) tienen un rango corto dentro del tejido y
depositan su energia localmente. Una estimacion realizada con SRIM
indica que para particulas alfa de energia 1.47 MeV, las mismas logran
un alcance de 7.11 pym en un tejido bioldgico de densidad 1.09 g.cm3
(por ejemplo, piel). Para el caso del “Li con energia de 0.84 MeV, el
alcance resulta de 3.94 ym, en idénticas condiciones. El nucleo de litio
excitado decaera emitiendo un fotdn gamma de 0.478 MeV, el cual
también contribuye a la dosis de forma no localizada.

En la figura 1.1.1 se esquematiza la reaccion mas probable;

Alfa
o 1.47MeV
neutron térmico

@—-—. —r ’

"L =>

0.84MeV . Foton 0.47 MeV

N\, w

Figura 1.1.1. Esquema de la reaccién °B(n,a)’Li que se utiliza en BNCT.
Se esquematiza el caso mas probable.
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La seccidn eficaz de captura de neutrones en 1°B se observa en la figura
1.1.2 y como se dijo anteriormente es particularmente alta para
neutrones térmicos. Observar que rapidamente la seccién eficaz decae
con el aumento de la energia de los neutrones. La misma es

proporcional a 1/v donde v es la velocidad de los neutrones.

En el proceso de tratamiento de un paciente, antes de irradiacién con
neutrones térmicos se le suministra al paciente un compuesto borado
que por lo general es por via intravenosa. El compuesto borado se
concentra mayoritariamente en el tumor y en menor medida en el tejido
sano. La relacion entre la concentracion de boro en tumor y en tejido

sano es un factor importante de estudio.

1E+04

E+03

1E+02

SeccionEficaz (barnj

1E+00

1E-01
i,0E-08 1,0E-07 1,0E-DE& 1,0E-05 10E-04 1,0E-D2 1,0E-02 1,0E-01 1,0E+00 1,0E+D1

Energia de neutron (MeV)

Figura 1.1.2 Seccién eficaz de la reaccion
10B(n,a)’Li como funcidn de la energia del neutron (Ref. [3]).
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Segun la localizacion (profundidad) del tumor en el tejido, se proyectara
el tratamiento con neutrones térmicos (en torno a 0.025 eV) o
epitérmicos (< 0.5 eV). Por ejemplo, en la superficie de la piel (como los
melanomas), se puede utilizar un haz de neutrones térmicos. En casos
donde el tumor estd ubicado bajo la superficie de la piel, entonces se
utiliza un haz de neutrones epitérmicos o de energias intermedias. Los
neutrones perderan energia por dispersion elastica con los nucleos del

tejido circundante al tumor y asi llegaran termalizados al tejido blanco.

Si el haz de neutrones es producido por una fuente de mayor energia a
la requerida para fines terapéuticos, entonces los mismos deben ser
moderados hasta niveles térmicos o epitérmicos. Regulando las
dimensiones y forma del material de moderacion es posible lograr el haz

terapéutico.

Para reducir la energia de los neutrones se realiza el transporte de los
mismos a través de materiales tales que por sus propiedades,
provoquen pérdida de energia a partir de dispersiones elasticas. Un
buen moderador debe reducir la velocidad de los neutrones, pero no
absorberlos, siendo también deseable que el moderador reduzca la
velocidad de los mismos en un numero reducido de colisiones, o sea,
que no se requieran grandes dimensiones de moderador, por lo que se
necesita que ocurra una pérdida considerable de energia en cada
colision. A modo de ejemplo se muestra la tabla 1.1.1 donde puede
observarse el nUmero de colisiones promedio necesarias para reducir un

haz de neutrones de 2 MeV hasta niveles térmicos (0.025 eV).

| Universidad Nacional Comisién Nacional
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Finalmente, considerando equilibrio térmico entre los neutrones y las

moléculas del medio circundante:

E=KT Donde: T es la temperatura
absoluta (°k) .

K es la constate de
-16
Boltzmann: 1.38 .10 erg/°k

entonces una energia de 0.025 eV se corresponde a una temperatura de
20 ©°C, de alli es que se habla de neutrones térmicos, siendo el factor de

conversion de erg a eV igual a 6.242 .10t eV.ergl.

PROPIEDADES DE LOS MODERADORES

Colisiones calculadas

Elemento Niumero de masa que se requieven
para la termalizacion
H 1 18
D 2 25
He 4 45
13 7 67
Be 9 86
C 12 114
(9) 16 150
U 238 2172

Tabla 1.1.1. Numero promedio de colisiones necesarias para disminuir
la energia de los neutrones desde 2 MeV hasta 0.025 eV. Ref. [4].

|| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin o

o Pagina 18




Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

1.2 Proyecto BNCT en la Argentina

El proyecto BNCT de la CNEA se ha organizado a lo largo de los ahos en
12 dreas tematicas: 1) Aplicaciones Clinicas y Pre-clinicas, 2)
Aceleradores, 3) Imagenologia del Boro, 4) Quimica del Boro, 5) Nano-
vehiculos borados, 6) Radiobiologia del cancer oral, metastasis
hepaticas y pulmonares y artritis reumatoidea, 7) Radiobiologia del
melanoma y cancer de tiroides, 8) Instrumentacién, 9) Dosimetria
computacional y planificacién de tratamientos, 10) Reactor RA-3, 11)
Reactor RA-6 y 12) Fisica médica.

Paralelamente, se realiza una clasificacién por tareas preponderantes,
las cuales mantienen interconexion entre ellas, lo que es necesario en

un proyecto interdisciplinario como BNCT.

A) INVESTIGACION APLICADA
B) DESARROLLO TECNOLOGICO
C) PROTOCOLOS PRE-CLINICOS
D) APLICACIONES CLINICAS

INVESTIGACION APLICADA: se centra en la concepcién y realizacién de
modelos, experiencias, sintesis de compuestos transportadores y nano-
vehiculos, y andlisis de datos bioldgicos y biofisicos que permiten
comprender la ventaja terapéutica de BNCT. El objetivo principal es
proveer una base cientifica rigurosa para la proyeccién de los
experimentos hacia modelos mas complejos (a nivel de un animal

grande o un 6érgano), dando lugar a ensayos pre-clinicos, etapas
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necesarias para la eventual aplicacion en pacientes humanos. En BNCT,
la investigacidon aplicada comprende la utilizacion de modelos celulares
de tumor (cultivos, micro-tumores), modelos en pequefios animales
(ratones, hamsteres y ratas), modelos fisicos de la accion de la
radiacion (probabilidad de control tumoral y de complicacién de tejido
normal, microdosimetria, dosimetria macroscépica, computacional),
determinaciones cuantitativas de boro en matrices bioldgicas
(espectroscopia por emisién Optica y autorradiografia), disefio,
concepcion y ensayos de nano-vehiculos trasportadores de boro, calculo
neutrénico en tejidos bioldgicos, modelos computacionales bioldgicos de
alto detalle y técnicas de seguimiento no invasivas (termografia

infrarroja dindmica, inspeccidn clinica, estudios de imagenes, etc.).

DESARROLLO TECNOLOGICO: comprende el disefio, modelado vy
caracterizacion de campos de radiacion de neutrones de bajas energias
con reactores y aceleradores, de herramientas, instrumentacién vy
dispositivos para la medicién de caracteristicas fisicas del campo de
radiacion, desarrollos innovadores para la medicién analitica de
concentraciones de boro a escala global y microscdpica, la utilizacién de
técnicas de imagenologia no invasiva de tejidos y érganos, tecnologia
para la dosimetria y el control de calidad de los haces, monitoreo de
pacientes, etc. Es parte de los aspectos de ingenieria y de fisica de las

radiaciones del proyecto BNCT.

PROTOCOLOS PRE-CLINICOS: la realizacién de ensayos pre-clinicos en
modelos complejos (animales grandes, 6rganos, etc.) son requisito

indispensable para la presentacion de nuevas modalidades terapéuticas
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ante las instituciones regulatorias y hospitales. En el proyecto BNCT de
CNEA, se estan realizando dos protocolos: 1) Estudio de la
radiotolerancia de pulmén normal en ovejas mediado por cirugia de
explante-reimplante y 2) tratamientos de cancer de cabeza y cuello en

perros sin opcidn terapéutica.

APLICACIONES CLINICAS: la CNEA ha obtenido una licencia expedida
por la ANMAT y por la ARN para el tratamiento del melanoma cutaneo
en extremidades, protocolo clinico que se ha llevado a cabo en la
facilidad de tratamientos del reactor RA-6, Centro Atdmico Bariloche.
Hasta la fecha se han realizado 11 irradiaciones de melanoma con
resultados comparables a las mejores técnicas de radioterapia

disponibles, y con muy baja toxicidad asociada.

1.3 Métodos de cuantificacion

Al igual que cualquier modalidad de tratamiento radiante, BNCT requiere
estudios de dosimetria detallados, a diferentes escalas espaciales, con el
fin de evaluar los efectos del dafo causado al tejido por la radiacién y el
control tumoral. Por tal motivo y teniendo presente que el °B es el
isdtopo que provee la diferencia terapéutica en BNCT, diferentes
desarrollos se implementan para poder lograr métodos de cuantificacion
de 1°B en el tejido.

Es posible realizar una comparacidon entre las diferentes técnicas o
métodos aplicados mediante la inclusidn del concepto de alcance de la
técnica, sumado a la observacién de magnitudes involucradas en el

proceso de medicion.
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El alcance se refiere al nivel con que puede determinarse la
concentracion de boro en la muestra. Se dice que el alcance es “global”
cuando se trata de técnicas macroscopicas. El alcance es “local” cuando
las técnicas son aplicables a escalas microscépicas y es “regional”
cuando la concentracion de 1°B puede determinarse a nivel de érganos,

pero no a nivel celular.

Respecto a las magnitudes, por ejemplo, se pueden mencionar tanto el
limite de deteccién que brinda cada técnica como también la cantidad de
muestra requerida en el ensayo (puede ocurrir que la cantidad requerida
no sea posible de obtener). Si la técnica provee una resolucién espacial
de la ocurrencia de las reacciones a escala microscdpica, permitira
abordar conceptos de microdosimetria (por ejemplo, para resoluciones
menores al micrén). Por Ultimo, es importante remarcar el concepto de
técnicas destructivas y no destructivas, refiriéndose a la conservaciéon o
no de la muestra luego del proceso de medicidn. Si la muestra no es

afectada, sus propiedades pueden ser medidas por mas de un método.

Pueden destacarse otros aspectos relevantes para cada técnica, desde
un punto de vista mas general, tales como la complejidad del
equipamiento de medicién y su mantenimiento, los insumos que se

requieren, cantidad de personal necesario en el proceso de medicion.
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También es importante el tipo de facilidades que se requieren para el
proceso de medicion, en lo referido a las instalaciones involucradas. Por
ejemplo, hay métodos que requieren de la existencia de un reactor
nuclear que aporte un campo de neutrones termalizados para realizar

las mediciones.

Tomando en cuenta lo comentado anteriormente, se realizara a
continuaciéon una breve descripcién de algunos de los métodos que se
aplican actualmente para cuantificar 1°B en tejido bioldgico.

El andlisis mediante ICP-OES (Espectroscopia por Emision Optica
por Plasma acoplado Inductivamente) es un método que entrega
muy buenos resultados en términos de cuantificacion, detectando
niveles de concentracién que rondan las ppb (partes por billén) siendo
esta su mayor ventaja frente a otros métodos, pudiéndose realizar
espectrometria de masa sobre los atomos de 1°B directamente, la
cantidad de muestra requerida en el ensayo ronda entre 20 y 50 mg.
Como contrapartida, el procedimiento resulta ser destructivo, no
pudiendo recuperarse la muestra ubicada dentro del equipo. El método
puede utilizarse asociado eventualmente a un espectrometro de masas
(ICP-OES/MS - Mass Spectrometer). Para la formacion del plasma,
se utiliza argon, el cual resulta un insumo imprescindible para su
funcionamiento. El equipo necesita mantenimiento que requiere de
personal con conocimientos especificos relacionados a su
funcionamiento. La técnica (considerada de alcance global) resulta ser
un meétodo secundario de medicidn, ya que requiere curvas de

calibracion para la determinacion del elemento incognita. Ref. [7]. [8].
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Como se deduce de lo comentado, los equipos ICP-OES/MS no requieren
del uso de fuentes de neutrones, ya que el analisis no se basa en los
productos de la reaccidon de captura neutrdnica. Esto se remarca para

diferenciarlo de las técnicas que seran comentadas a continuacion.

Los Métodos basados en la medicion de los productos de la reaccion 1B
(n, a) ’Li, tambien son muy utilizados. En general requieren acceso a un
reactor nuclear para la exposicién a neutrones térmicos de la muestra
de interés conteniendo 1°B para luego producir y detectar las particulas
alfa, ’Li y el fotobn gamma instantaneo, las tres posibles fuentes de
informacion de la concentracion y eventualmente de la microdistribucion

del compuesto borado.

La técnica PGRA o también llamada PGNAA (Prompt-Gamma
Neutron Activation Analysis) es una técnica considerada no
destructiva en la cual la muestra es irradiada en un reactor por un haz
de neutrones térmicos con flujos del orden de 10° n.seg-t.cm=. El nucleo
bombardeado absorbe el neutron, transformandose en un nucleo
compuesto, el cual al desexcitarse emite un rayo gamma caracteristico
de la interaccién. Debido a la corta vida del nucleo compuesto, a estos
rayos gamma “instantaneos” se los conoce como prompt gammas. Un
detector de germanio hiperpuro (normalmente identificados en la
bibliografia por sus siglas en inglés como HPGe) ubicado en una regién
cercana a la muestra (ver figura 1.3.1), detecta este rayo gamma vy
mediante técnicas de espectrometria gamma se puede inferir la
concentracion de una muestra incégnita por comparacién con una

muestra patron. Ref. [8]. [9].
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En particular, respecto a la reaccion 1°B (n, a) “Li, el nucleo de litio es
producido el 93.7% de las veces en el primer estado excitado,
decayendo mediante la emision de un fotdn gamma de 478 keV (prompt
gamma). Luego, mediante el procedimiento mencionado, puede
conocerse la concentracion de 1°B de una muestra bioldgica. La cantidad
de muestra requerida para la medicién ronda los 500 mg y los limites de
deteccion estan en el orden de las 10 ppm. Se trata de un método
secundario de medicion (requiere de patron de calibracion). La técnica
es considerada de alcance global y el método de medicion es no
destructivo. Aqui se destaca que el equipo de adquisiciéon permite ver la
formacién del espectro (producto de la reaccidon buscada) a tiempo real.
Ref. [7]. [8]. [9].

4 N
Colimador gamma
Supresor Guia Neutronica
Compten II \
Muestra
4 N
T I .
——____ Blindaje
. plomo
N Detector de Germanio

Figura 1.3.1. Esquema de la configuracion de medicién en la técnica PGNAA. Ref. [9].
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QNCR (Quantitative Neutron Capture Radiography) es una técnica
cuantitativa de la radiografia de captura de neutrones NCR (Neutron
Capture Radiography) que se utiliza para el andlisis de elementos que
emiten particulas cargadas luego de la interaccidn con neutrones
térmicos.

Generalmente incluye la fijacion de una muestra en un delgado film (su
espesor puede rondar entre los 2 pym y los 1000 pm, segln su
fabricante) identificado como SSNTD, (Solid State Nuclear Track
Detector), el cual registra las trazas producidas por las particulas
cargadas luego de la interaccion de los neutrones termalizados con la
muestra. El flujo de neutrones térmicos suele provenir de un reactor

(flujo del orden de 10°cm= s1).

En los comienzos del desarrollo de la técnica (en la Ref. [8] se indica ver
el trabajo de Fleischer et al., 1975), se trabajo con materiales
inorganicos, pero luego los polimeros demostraron ser mas sensibles
gue los materiales inorganicos para la deteccion de trazas.

Cuando se aplica esta técnica en BNCT, las trazas a analizar son
producidas casi exclusivamente por alfas y “Li, ya que los productos de
la reaccion 1“N(n,p)*C, no dejan trazas detectables en los SSNTD
basados en ciertos polimeros (Lexan). Para el analisis de dichas trazas,
se retira la muestra ubicada sobre el detector (SSNTD) mediante un
proceso que destruye a esta muestra. Luego se somete al detector a un
ataque quimico selectivo (la técnica es conocida como; Selective

chemical Etching) que realza y magnifica el dafio producido por las
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particulas al detector. Este procedimiento permitira observar (por
ejemplo) con técnicas de microscopia optica (la mas utilizada en
dosimetria) o microscopia de transmision (TEM), las trazas
dejadas por las particulas ionizantes. La utilizacion de patrones
calibrados completa el proceso de cuantificacion de una muestra
incognita. Esta técnica posee un limite de deteccion de 1 ppm
requiriendo una cantidad reducida de muestra (rondando 1 mg). Es
considerada una técnica de alcance local/global.

Como puede deducirse de lo comentado, todo el analisis necesario para
la cuantificacién de 1°B se realiza luego de la irradiacién en el reactor y
sin permitir observar una evolucidon parcial a tiempo real de la formacion

de trazas en el detector. Ref. [7]. [8].

Cuantificacion por espectrometria alfa. Finalmente comentaremos
sobre el método de cuantificacion de boro que mas se aproxima a lo que
se intenta implementar en este trabajo. Se trata de un método de
espectrometria desarrollado en los afios 1986-87 en la Universidad de
Pavia en Italia, Ref. [10]. Mas tarde, en el afio 2007, se realizd un
trabajo que estudiaba la terapia BNCT en tumores diseminados en el
cual se aplicé esta técnica de cuantificacion, dando lugar a una tesis
(Ref. [11]) de la cual se extraen las consideraciones que se detallan a

continuacion.
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El sistema de medicidn consiste en un detector de silicio, conectado a
una cadena de espectrometria. En general los detectores de este tipo se
utilizan para la deteccion de particulas cargadas y son considerados de
muy alta eficiencia. Se asume eficiencia 1 para la deteccién de particulas
alfa. Para la adquisicion de los espectros a analizar, se emplea un
sistema especialmente disefiado (porta-muestra, figura 1.3.2) el cual
contiene una muestra patrén, la muestra incognita y una muestra para
control de fondo. Todo el conjunto es sometido a un haz de neutrones
térmicos provenientes de un reactor (flujo del orden de 10° cm=2 s1).

Mediante un mecanismo de accidn remota, se selecciona la muestra a
medir. Luego de esta medicidén se continda con el patréon y finalmente la

medicion de fondo.

Figura 1.3.2. Sistema posicionador de muestra y detector de silicio. Ref. [11].
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Una vez obtenidos los espectros provenientes de la muestra, del tejido
patrén de concentracién de boro conocida y del fondo de medicién, se
define una region de analisis del espectro donde solo existe aporte de
las particulas alfa. Luego, mediante una técnica de analisis (que no
comentada aqui) que involucra las cuentas provenientes de los
espectros, la eficiencia geométrica del equipo de deteccidon y la seccion
eficaz de captura del 9B para neutrones térmicos, se puede determinar
el volumen efectivo de la muestra desde donde emergieron las

particulas y finalmente la concentracién de 1°B en la muestra de interés.

El método implica realizar un trabajo de mediciones (que no se detalla
aqui) con la muestra de tejido con 1°B. Este procedimiento es descrito
en la Ref. [12]. En el esquema de la figura 1.3.3, se observa la posicion
del sistema de medicion y de la muestra frente al haz de neutrones

térmicos.

muestra

Neutrones

B I . Colimador

Térmicos

_— (0]
—_— o] £

Si detector

flujo de neutrones 2.10° em? s

Figura 1.3.3. Esquema de la posicidon del detector y las muestras frente al haz de
neutrones térmicos. Ref. [11].
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El procedimiento de medicidn permite observar el espectro (producido
por la reaccién de interés) en tiempo real. La espectrometria alfa
permite limites de deteccién menores a 1 ppm requiriendo de masas

menores a 2 mg, considerandose una técnica de alcance global.

La figura 1.3.4 muestra dos curvas, una corresponde al espectro que se
adquiere con la muestra, en el cual no se resto el fondo de medicién (en
color negro). La otra curva (en color rojo), es el espectro final de
estudio al cual ya se le ha sustraido el fondo de medicion. Este tipo de
analisis es similar al que se vera en proximos capitulos donde se trabaja

con contadores proporcionales.

'Iﬂﬂﬂl'll:—' , —_— E-E'FlECtt‘D
E o fe i espectro - fondo
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= - ] ] :
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Figura 1.3.4. Superposicidon de espectros (muestra y muestra con la sustraccién del
fondo, en rojo) obtenidos por el detector de silicio. Ref. [11].
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1.4 BUsqueda de otras opciones de cuantificacion de °B

Como se comentd en la introduccion, este trabajo tiene como
motivacién utilizar la reacciéon de captura neutrdénica para cuantificar 1°B
mediante un analisis espectroscépico de energias con la utilizacién de

contadores proporcionales.

Este tipo de sistema permite distinguir entre particulas, porque
mantienen una relacidon proporcional entre la energia depositada en su
interior por dichas particulas y la carga generada en su interior, la cual
luego formara los pulsos que conforman el espectro (con la inclusion de
la cadena espectroscopica). La teoria indica que la eficiencia intrinseca
de deteccion de estos detectores es 1. En el capitulo 2 se comentan
detalles especificos de los contadores proporcionales y el proceso de

formacién de carga en su interior.

En principio, por el modo de operacién del contador, la muestra
incdgnita no deberia sufrir deterioro en el proceso de medicién, por lo
tanto, se estaria desarrollando un método no destructivo.

Otro aspecto importante es que un contador proporcional es un
dispositivo que requiere minimo mantenimiento y una vez fijadas sus
caracteristicas técnicas y de operacién (luego de los ensayos para este
fin), sera posible fabricar la cantidad de equipos que se necesiten en la
propia institucion (CNEA). El insumo necesario para su funcionamiento
es una combinacion de gas P10 y nitrdgeno, como se vera mas

adelante.
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El desarrollo e implementacién de esta técnica para su uso en la
cuantificacion de 9B permitira independizarnos del uso del reactor para
la obtencidon de los neutrones térmicos, pudiéndose de esta manera
realizar la cuantificacion con la instrumentacién usual disponible en un
laboratorio de metrologia. Se proyecta utilizar como fuente de
neutrones, fuentes de neutrones del tipo 2*'AmBe, donde se utilizara
moderadores de parafina para obtener neutrones térmicos.

La ventaja de este sistema de moderacion es que, una vez construido,
no requiere de mantenimiento técnico o en caso de existir éste es
minimo. Sin embargo, serd necesario considerar una instalacion tipo

bunker como se discutira en el capitulo 6.

Debido a que se trata de una técnica de espectrometria alfa, las
expectativas relacionadas a niveles de deteccién, alcance, etc, se
esperan comparables a las logradas por otras técnicas de
espectrometria alfa (esto, una vez logrado el desarrollo final de la
técnica).

La cadena espectroscopica necesaria para la operaciéon del equipo
permite realizar una medicién a tiempo real del espectro relacionado a la

muestra de interés, como veremos en capitulos siguientes.

Entonces por lo comentado anteriormente, se disefid y construyd un
contador proporcional para este propdsito especifico, trabajando

previamente con un detector existente en el laboratorio (L.I.D).
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Habiendo realizado muchas mediciones y observando las dificultades y
necesidades que se presentaban, se culmind con el diseno y fabricacidon
de un nuevo contador proporcional, del cual se comentarda mas adelante

en el capitulo 4.

Se trabajo con una fuente de americio-berilio para obtener los
neutrones. Este tipo de fuente posee un espectro multienergético. La
termalizacién de los mismos se realizd con una configuracidén de placas
de parafina, que permitia alcanzar un flujo cercano a 7.102 cm=2.s! de
neutrones térmicos. Todos los trabajos realizados con dicha fuente vy
configuracién de termalizacién fueron realizados en el laboratorio
(L.I.D).

Es conocido que una particula cargada moviéndose en un gas ionizable
produce multiples pares electron - catidn que, al ser colectados por los
electrodos de un sistema detector y su electrénica asociada, contribuyen
a la formacion de pulsos que luego se discriminan segun su altura,
formando el espectro. Entonces, el método aqui ensayado utiliza este

principio, intentando colectar y amplificar la carga generada por las

particulas alfa y litio provenientes de la reaccidn 1°B(n,a)’Li que se

mueven en el gas dentro del detector.
Por tratarse de un procedimiento que no tiene registro en la bibliografia

relacionada a BNCT, sumado al disefio novedoso del modelo final del

detector construido, CNEA estd tramitando la patente del equipo de
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medicidén. Se realizaron las busquedas correspondientes en las bases de
datos de patentes internacionales, comprobando que no existe un

sistema detector igual al que se desarrollé en este trabajo de tesis para

la cuantificacion de 19B.

Citas en este capitulo; Ref. [2]. [3]. [4]. [5]. [6]. [7]. [8]. [9]. [10]. [11].
[12].
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Capitulo 2

2.1 Contadores gaseosos

2.1.a. Conceptos generales

En este capitulo se mencionaran aspectos que se consideran relevantes
sobre los detectores gaseosos. Un formalismo tedrico mas completo es
desarrollado en bibliografia del tema (Ref. [3], [13], [14]).

Para la deteccion del paso de una particula ionizante, los contadores
gaseosos utilizan determinados tipos de gases como medio para
generaciéon de cargas para la formacién de pulsos. Mediante una
diferencia de potencial producida entre el catodo y el anodo, la carga
generada es colectada. Las particulas ionizantes pueden provenir de
alguna fuente de radiacion la cual puede eventualmente estar ubicada

fuera del detector o dentro del mismo.

En funcidn de sus caracteristicas constructivas y modo de operacion,
principalmente, podemos separar los detectores gaseosos en tres
grandes grupos: camaras de ionizacion, contadores proporcionales y

contadores Geiger.

Las camaras de ionizacion, de gran aplicacion en la radiodosimetria,
trabajan colectando carga generada por particulas ionizantes, como se
comentd anteriormente, pero no discriminan la energia que ha dejado la

particula ionizante en el gas, por lo que no es posible diferenciar entre
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particulas de diferente energia. Estos detectores trabajan en lo que se

denomina modo corriente.

El contador gaseoso Geiger es muy utilizado para la deteccion de la
radiacion en ambientes tales como laboratorios o ambientes abiertos, ya
gue en muchos casos se trata de un equipo portatil, liviano y alimentado
con baterias. No se requiere cadena espectroscépica para deteccién de
la radiacion. El dispositivo no discrimina energias de las particulas
ionizantes y presenta la dificultad de no detectar radiacién aun en
presencia de la misma cuando se produce lo que se llama paralizacién

del detector, efecto descripto en (Ref. [3]. cap. 5y 6).

En general, el funcionamiento de los detectores gaseosos ya sea como
camaras de ionizacion, contadores proporcionales o detectores Geiger
estan sujetos a sus caracteristicas de disefio. La combinacién de los
parametros principales como forma y tamano del detector, diametro del
anodo, gas utilizado, presiéon de trabajo y tensidén aplicada al mismo

definiran su utilizacion conforme a su disefio.

La figura 2.1.a.1 muestra como se puede trabajar en diferentes regiones
de operacidon para un detector de radiacidn gaseoso al cual se le
aumenta la tensidon progresivamente. Por supuesto que ciertas
caracteristicas de disefio del detector son necesarias para que, con un
mismo dispositivo, se pueda trabajar en zona de camara de ionizacién
(zona 2) y eventualmente pasar a la zona de contador proporcional

(zona 3) con un simple cambio en la tension.
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figura 2.1.a.1. Zonas de operacion de un detector gaseoso. Ref.[3].
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2.1.b Contadores proporcionales

Un contador proporcional, a diferencia de otros sistemas de medicidon de
la radiacién que utilizan gas, mantiene una relaciéon “proporcional” entre
la carga colectada por el detector y la energia que deposita la particula
ionizante al atravesar el gas. La fuente de emision de particulas (la
fuente a medir) puede ser colocada en su interior o en su exterior,

segun el diseno del equipo, como muestran la figura 2.1.b.1.

Contador proporcional Contador proporcional plano
cilindrico de flujo pasante multi-hilo de flujo pasante.

N\

Figura 2.1.b.1. Se muestran dos diferentes tipos de contadores proporcionales.

El detector cilindrico (izquierda) lleva la muestra a medir en su interior. El detector
plano (derecha), se ubica sobre la muestra a medir (muestra externa), se utiliza para
fuentes de area apreciable.

(L.M.R).
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El proceso de generacidén de carga en el gas comienza con el paso de la
particula ionizante. En este transito, la particula ionizante provoca la
separacion de electrones de la orbita externa de los atomos del gas
ionizable. A cada uno de estos electrones se lo denomina electrén

primario.

Debajo se muestra el esquema en corte transversal de un contador

cilindrico con anodo central. Figura 2.1.b.2.

4 *\

Anodo.

En general, conectado a
alta tension.

Se obtiene la sefial.

Fuente de radiacion
Segun disefio,
puede ir dentro o
fuera del detector

Catodo, conectado
a tierra

Figura 2.1.b.2. Esquema del contador cilindrico, corte transversal.

| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin de Energia Atomica

39



Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Este electron primario, comienza a ser acelerado por el intenso campo
eléctrico hacia el anodo, hasta llegar a una regién cercana al mismo en
la cual el electréon primario comienza a remover electrones de los
atomos del gas que encuentra a su paso. A estos electrones removidos
por el electron primario se los denomina electrones secundarios. El
proceso continla produciendo una avalancha (figura 2.1.b.3), en donde
por cada electron primario se generan M-electrones secundarios. Al
valor M se lo conoce como factor de multiplicacion el cual, operando en
la zona de trabajo proporcional, puede llegar a valores hasta 10%

(electrones secundarios/electrén primario).

r N

electron
B primario

canpo
eléctrico

L ~

Figura 2.1.b.3. Esquema del proceso de avalancha. (Ref. [3])
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Para afirmar que se trabaja en zona de contador proporcional, la carga
generada en el contador debe mantener una relacién directa con la
energia depositada por la particula ionizante en el gas. Esta carga luego
se transformara en un pulso en la electronica de adquisicion y una
cuenta en el espectro después de pasar por la cadena espectroscopica.
Generalmente existe un rango de tensidén aplicable al detector y de
presidn de gas para los cuales se puede asegurar que se esta operando
en la zona de contador proporcional. La proporcionalidad entre carga
producida en el detector y la energia depositada por la radiacion tiene su

expresion como indica la ecuacion 2.1.b.1.

Q = Carga total depositada en el contador
N = Numero de pares electron-ion producidos en el gas.
Q =MNe=M AE € M = Factor de multiplicacion
w AE = Energia depositada por la radiacion en el gas
w = Energia necesaria para producir un par electron-ion en el gas
Ec. 2.1b1 e = Carga del electréon

El gas a utilizar juega un rol importante ya que la energia de ionizacién
de los gases no es la misma para todos. En la tabla 2.1.b.1 se observa
que en general se utilizan mezcla de gases en donde se tiene un gas
noble como el argdn combinado con otros gases que aportan una
molécula poliatémica, por ejemplo, el metano. Ademas, se informa el
valor tipico de la constante de Diethorn (K) para cada mezcla de gases.
Este valor es hallado experimentalmente y forma parte de la ecuacién
de multiplicacion de cargas en los gases, como se vera mas adelante. Es
muy importante que en el gas que se utiliza para la detecciéon de las

particulas, pueda generarse el proceso de multiplicacién con la menor
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tension de trabajo posible, esto reduce la aparicion de descargas no
deseadas dentro del detector ademas de la generacién de posibles
corrientes de fuga. El argén resulta éptimo a estos efectos ya que el
proceso de avalancha se genera con valores de tensién aplicada al
equipo a partir de valores entre 1200 V y 1500 V (dependiendo de
factores constructivos del detector). No obstante, la utilizacion de argdn
como unico gas de trabajo tiene como resultado que la multiplicacién no
pueda superar un orden de 103 - 104, Ref. [3], sin que se comience a
observar descargas.

Esto se debe a que, una vez comenzada la avalancha electrénica, ésta
produce procesos de excitacion y desexcitacion del gas (con una energia
de excitacién en torno a 15.7 eV) produciendo fotones que por
interaccion con el catodo generan la ionizacion del mismo,
desprendiendo electrones que motivan al mismo tiempo un proceso de
avalancha no deseado, Ref. [21]. Este efecto es reducido mediante el
agregado de un porcentaje de gas que contenga una molécula
poliatdmica (por ejemplo, metano).

Parametros de Diethorn para gases proporcionales

K AV
Gas Mixture (10* V/em - atm) (eV) Reference
%% Ar, 10% CH, (P-10) 4.8 23.6 33
95% Ar, 5% CH, (P-9) 4.5 21.8 33
100% CH, (methane) 6.9 36.5 i3
100% C,H, (propane) 10.0 29.5 33
96% He, 4% isobutane 1.48 276 33
75% Ar, 15% Xe, 10% CQ, 51 202 i3
69.4% Ar, 19.9% Xe, 10.7% CH, 5.45 203 i3
64.6% Ar, 24.7% Xe, 10.7% CO, €0 123 i3
90% Xe, 10% CH, 3.62 339 32
95% Xe, 5% CO, 1.66 314 32

Tabla 2.1.b.1. Ref. [3]. Constante (K) para mezcla de gases utilizados en detectores

gJaseonsos.
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El metano absorbe parte de la energia de estos fotones no deseados
disipando la misma, por ejemplo, a través de colisiones. Una
combinacion de gases muy utilizada para el llenado de detectores es la
mezcla P10, la cual posee Argén en un 90 % V/V y Metano en un 10 %
V/V.

La multiplicacidon tiene un comportamiento exponencial respecto de la
tension aplicada al detector, esto fue estudiado de manera experimental
varias décadas atras y tratado por diversos autores (Ref. [3]. [13] V¥
Ref. [14]). En la figura 2.1.b.4, se muestran curvas del factor (M) como
funcion de la tension para dos tipos de gases. En ambos casos se
observa un gas noble combinado con un reducido porcentaje de un gas
formado por moléculas poliatdmicas para lograr la absorcidon de fotones

provenientes de las excitaciones del gas noble.

La multiplicacion comienza a una distancia muy reducida del anodo,
tipicamente en el orden de los micrones (Ref. [3]. [13]), VY
consecuentemente en un volumen reducido de gas que rodea al anodo,
lo que independiza el punto de partida de la particula ionizante dentro

del gas respecto de la formacién del pulso.

Para conocer la expresion matematica de M correspondiente al contador
cilindrico, primeramente, se parte de la ecuacion de Townsend (Ec.
2.1.b.2), que predice la evolucidén de la cascada electrénica en el sentido
que establece la relacién de incremento en el nimero de electrones por

longitud de camino recorrido por la avalancha.
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Potencial aplicado (volts)

Figura 2.1.b.4. Valores del factor (M) como funciéon de la tension de trabajo del
detector, para dos diferentes tipos de gas de llenado. Segun se indica en la figura, se
ensayaron diferentes detectores donde se indica serie y modelo de los mismos. Ref.

[3].
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O = Primer coeficiente Townsend
dN=N.adX - _ _ . .
d)\, = Diferencial de camino recorrido por la avalancha
N = Numero inicial de electrones libres
(pares ion-electron)

Ec.2.1.b.2

El parametro (a), llamado primer coeficiente Townsend, esta relacionado
con el tipo de gas y fuertemente con la intensidad del campo eléctrico
Ref. [3].

Para calcular M, se realizan algunas suposiciones que permiten la
simplificaciéon del problema, por ejemplo, asumir que no hay presencia
de fotoelectrones, entre otras (ver Ref. [3]). Entonces se debe realizar

la integral del primer término Townsend como sigue:

Coeficiente Townsend

a(E)
umbral de multiplicacion
para el gas /f_ﬂf—”
o ' / . —

Intensidad de campo E

Figura 2.1.b.5. Primer coeficiente Townsend como funcidn del campo eléctrico (E) para

algun gas tipico. Ref. [3].
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In M = / dr o(r)
S

Ec. 2.1.b.3

El limite superior (Ic), es una distancia respecto del centro del detector

para la cual se asume que no existe multiplicacion (radio critico). Para
tener una idea aproximada de cuanto podria extenderse este valor
existe un ejemplo en (Ref. [14], apartado 6.1), donde se define que

para un anodo de r=10 ym, rc=1 um, es decir un 10 % del radio del

anodo.

El caso mas simple de resolver es cuando el campo es constante, como
el existente en un capacitor de placas paralelas. En nuestro caso
podemos asumir un detector cilindrico infinito, entonces con esta
geometria se tiene un campo con dependencia exclusivamente radial,

ecuacion 2.1.b.4.

Recordando la forma del campo eléctrico (E) para el cilindro infinito se

tiene:
Donde: o e ;
4 ] ro radio del citodo
E(r) ) ﬁj}/‘m) (%) 'rll radio del anodo
AV Tensién aplicada al
detector
Ec.2.1.b.4
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El mismo tiene dependencia radial y decae con la distancia. El esquema
de la figura 2.2.b.6 muestra un esquema en corte transversal al

detector donde se observa la variacién del campo E con la distancia r:

E(r)

E(r) ©C 1/1

I1 Tc T

Figura 2.2.b.6. Se muestra un esquema en corte transversal al detector donde se
observa la variacién de E con la distancia . Aqui 1 es el radio del dnodo y rc el radio
critico.

Aplicando un cambio de variables a la expresion 2.1.b.3;

E(F’r) U.T"
In M = dE a(E)5p

“ E(r1)

Ec.2.1.b.5
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Donde;

dE 9" _ ar
oF

Ec. 2.1.b.6

Rescribiendo la ecuacidon Ec.2.1.b.4 y aplicando la derivada parcial para
la expresion (r(E)) se obtiene;

o AV 1
oF In (ry/7) E?U")

Ec.2.1.b.7

Reemplazando:

E(Pc) 7
th:/ i (—1 av )Ej))
J B n(re/ry) E*(r

Ec.2.1.b.8

El resultado lleva a la ecuacion hallada por Diethorn. Se arriba al
resultado asumiendo una relaciéon lineal entre el coeficiente Townsend vy

el campo E. Ref. [3].
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AV In2 AV i
InM = In (ra/r1) AV (ln Priin (ra/r1) In I&)

-,

Ec.2.1.b.9 Aqui, K es la constante de Diethorn.

K y AV’ son constantes que denenden del P : presion del gas

gas v pueden ser halladas
empiricamente

T2 y T'1 ; radio catodo y radio énodo AV ; gensuﬁn aplicada al
etector

La ecuacién hallada (Ec.2.1.b.9) sera utlizada como referencia para
conocer (aproximadamente) valores de parametros principales del

contador proporcional, como se vera en el siguiente apartado.

2.2 Aspectos relevantes de la geometria cilindrica en un
contador proporcional.

Para la fabricacién de un contador proporcional, diferentes aspectos
deben ser tomados en cuenta, comenzando por la pregunta: éque nos
interesa medir? Pardmetros como el didmetro del catodo, didmetro del
anodo, presion de trabajo, posibles tensiones de trabajo son variables
gue intervendran en el analisis de diseifo. Por ejemplo, para que una
particula alfa deposite toda su energia en el gas del detector sin
posibilidad de que colisione contra el catodo (y como consecuencia,
perdiendo energia en la colisidn), se puede estudiar el rango de la
misma en el gas en funcion de la presion de trabajo del contador, aqui
se piensa en el caso de que la muestra se encuentre en el interior del

detector, en contacto directo con el gas.
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Tal como se observd en el apartado anterior (2.1.b), la manera en la
gue se relacionan los parametros caracteristicos del contador encuentra
su versién simplificada cuando se toma el caso idealizado del contador
cilindrico infinito con anodo central concéntrico, ecuacion 2.1.b.9.
Observar que para el caso donde no existe multiplicacién, o sea, para
M=1, la ecuacion 2.1.b.9 se convierte en ecuacion 2.2.1. Aqui se
consigue establecer una relacidon sencilla entre la presion P del gas y la
tension aplicada al detector AV, considerando a riy r2 parametros fijos,
ver figura 2.2.1.

Con respecto a la tension aplicada al detector, una caracteristica
importante es que con geometrias cilindricas pueden lograrse campos
mas intensos respecto de geometrias planas bajo una misma tension de

trabajo aplicada.
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Vista en corte
transversal Radio Anodo ( 1)

Radio Catodo (r2)

Figura 2.2.1 Esquema del cilindro infinito, corte transversal.

AV
t Priln(ra/ry)

1 —InK =0

T2 y T'1:radio citodo v radio dnodo

Ec. 2.2.1. Relacion que establece la relacidon de partida entre diferencia de tension y
presion para obtener multiplicacion en el detector. Aqui, K es una constante que
depende del tipo de gas (constante de Diethorn).
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Operando matematicamente la expresién anterior obtenemos Ila

ecuacién de una recta Tensién (o potencial de polarizacion) vs Presién.

AV = (Kn h-l?’_?) P

™

Ec. 2.2.2. Relacién entre la tensién y la presién en el detector, en el umbral del
comienzo de la multiplicacién.

Graficando la expresion de la ec. 2.2.2 se obtienen curvas que permiten
una aproximacion tedrica del comportamiento del detector, respecto a la
relacion entre presion y el potencial de polarizacion al que se somete el
detector para ingresar en zona de multiplicacion y luego poder operarlo

en zona de contador proporcional.

El didametro del anodo ri1 tiene relevancia como puede observarse en la
figura 2.2.2. Por ejemplo, un anodo fino produce un campo mas intenso
que un anodo de diametro mayor, ante un mismo potencial de
polarizacién. Por razones comentadas anteriormente (apartado 2.1), se
busca trabajar en zona de contador proporcional, con la menor tensién

de trabajo posible.

La informacidon que brinda el grafico es importante para el disefo del
contador cilindrico como se comentara mas adelante.

Finalmente, hay que destacar que la aproximacion de cilindro infinito
impone un campo eléctrico homogéneo respecto del eje longitudinal del

cilindro detector.
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En la practica, los contadores tienen longitud finita, entonces resulta ser
gue el campo no es homogéneo en todo el eje, deformandose en los

extremos del cilindro.

7x10° T T T T H T T T

[ | ——r, = 15x10°m /
6x10° -—

—_—r,= 50x10°m

5x10° |-

4x10° -

3x10° |-

2x10° |-

Potencial de Polarizacion [V]

1x10° |-

0 L 1 . 1 . 1 . I
0 1 2 3 4

Presion [atm]

Figura 2.2.2. Relacidn entre la presion y potencial de polarizacion del catodo para
lograr el comienzo de la multiplicacidon en el contador cilindrico, aproximacion cilindro
infinito. Observar la variaciéon que aporta el cambio de radio del anodo.
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El requerimiento de campo eléctrico homogéneo es necesario para tener
una multiplicacion uniforme en el cuerpo del detector. Entonces para
reducir los efectos de bordes (deformacién del campo eléctrico) en el
detector, se trata de construirlos de una longitud suficientemente
grande, al menos un orden de magnitud mayor que su radio y ubicando
la muestra en el centro, respecto del eje longitudinal. De esta forma, las
particulas emitidas por la fuente dejaran su energia en la zona media
del detector, donde el campo es esencialmente radial vy
aproximadamente homogéneo, respecto de los bordes, donde las lineas

de campo se deforman y se apartan de la simetria axial.

Citas en este capitulo; Ref. [3]. [13]. [14]
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Capitulo 3

3.1. Mediciones con el contador proporcional cilindrico -

Pruebas iniciales

Como se comentd inicialmente, el objetivo del trabajo es hallar un
método para cuantificar boro en tejido biolégico mediante la utilizacién
de un contador proporcional, de disefio propio, que se adapte a los

requerimientos.

Por ejemplo, es conveniente que el detector pueda alojar la muestra a
investigar en su interior, ya que de esta forma se incrementa la
eficiencia del sistema, principalmente por una cuestion geométrica, dado
gue la reaccion se produce dentro del detector y las particulas alfa vy litio
emergen de la matriz (tejido bioldgico) encontrandose inmersas en el
cuerpo del detector, produciendo ionizacion directa y multiplicacién de
cargas en el gas. La teoria indica que cada particula cargada
moviéndose en el gas del detector deberia dejar como resultado del

proceso un pulso en el espectro.

Ademas, se debe tener en cuenta que el detector se encontrara inmerso
en un campo de neutrones térmicos y no térmicos y eventualmente de
fotones. Estas condiciones de trabajo no deberian afectar su
funcionamiento, por lo que los materiales de disefio deben ser

adecuados para este fin.
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En la primera etapa del trabajo se decidié utilizar un contador
proporcional cilindrico fabricado antes de este trabajo en el laboratorio
(L.I.D), el cual se encontraba fuera de uso por bastante tiempo. El
contador fue originalmente adaptado para trabajar en condiciones
apropiadas para la medicidn de fuentes ubicadas en su interior, una de
las caracteristicas que se pensaban necesarias y que ademas mantenia
geometria cilindrica, aspecto deseado por cuestiones comentadas en el
capitulo anterior en términos de la intensidad del campo eléctrico, Ref.
[15]. Entonces, el mismo fue puesto en condiciones para comenzar con

las pruebas. Se puede observar el despiece del detector, figura 3.1.1.

Todas las pruebas realizadas con este primer detector fueron muy
importantes porque permitieron generar los conceptos e ideas de las
gue se partié para la fabricacién del detector desarrollado, descrito en el

capitulo 4.

Camara
externa

Apertura
parala
muestra

Tapadela
camara

Figura 3.1.1. Contador proporcional cilindrico con el que se comenzd a trabajar para la

deteccion de 19B.
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El dnodo central es un alambre de tungsteno de 100 pm de didametro y
se encuentra dentro del catodo soldado de forma concéntrica a él (esto

fue parte de la restauracién del mismo), ver figura 3.1.2.

El detector fue disefiado (originalmente) con sistema de guarda, lo que
impide que corrientes de fuga puedan introducirse a la senal de
medicién, (ver en Ref. [3]). Este sistema posibilita que el detector,
ademas de trabajar en zona de contador proporcional (en modo pulso),
también pueda trabajar en zona de céamara de ionizacién, en modo
corriente, detectando corrientes del orden de los nanoamperes. Esto fue

comprobado para este equipo y puede verse en Ref. [16].

. Fuente ™
anodo
Se extrae |la sefial
Catodo
Alta tension
(negativa)
A A

Figura 3.1.2. Vista en corte del detector
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La cadena espectroscopica utilizada es una configuracién usual para la
conexion de un contador proporcional, figura 3.1.3. Consta de pre-
amplificador, amplificador, fuente de tensiéon, un multicanal y PC,
monitoredndose ademas los pulsos del amplificador por un osciloscopio

conectado al sistema de conformacion y amplificacidon de pulsos.

Si se compara el esquema del detector cilindrico, figura 2.2.1, del
capitulo anterior (que es un esquema usual que figura en diferente
bibliografia del tema), con el esquema del detector de la figura 3.1.2, se
aprecia una diferencia constructiva de importancia. El detector que se
usara recibe la alta tension directamente en el catodo y de esta forma el

anodo solo transporta la sefal sin conexidon de alta tensién en el mismo.

i ™\
Amplificador
Detector
Pre-amplificador =
: Osciloscopio
- T PC / soft de
Fuente de | adquisicion
Tensidn
|
. J

Figura 3.1.3. Esquema de la cadena espectroscopica para la utilizaciéon
del contador proporcional.
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Esto permite que al pre-amplificador solo se conecte la alimentacién de
su propia electronica y el cable de sefial. Los pre-amplificadores tienen
un limite de tensién admisible (la que luego alimenta al anodo). Este
tipo de conexion protege al pre-amplificador de posibles excesos
involuntarios en la aplicacién de la tension de trabajo al pre-
amplificador. Simultdneamente se espera una reduccion del ruido en la

sefal a la salida del pre-amplificador, (ver Ref. [3], cap.17).

Para las primeras experiencias se pensd en realizar espectrometria de
particulas alfa con el detector, utilizando una fuente patrén de 24'Am.
Inicialmente se considerd que no era conveniente comenzar las pruebas
con neutrones, ya que las interacciones de éstos serian mas complejas
de analizar. Primero se necesitaba conocer el funcionamiento del
detector, realizar una serie de pruebas y una caracterizacion de su
desempeiio (Ref. [16]). La fuente patrén de 24'Am resultaba Optima

para estos fines. Figura 3.1.4.

Figura 3.1.4. Fuente patrén de 24'Am.
Pertenecientes al laboratorio de metrologia
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El proceso de preparaciéon del detector para realizar las mediciones
consta de las etapas siguientes: Abriendo la tapa frontal, se coloca la
fuente en su interior sobre la ventana circular que posee el catodo,
como puede verse en las figuras 3.1.1 y 3.1.2, luego se cierra la tapa
mediante un sistema de tornillos que permite al detector soportar
presiones de hasta 4 atmodsferas. Un anillo de goma (o-ring) impide
posibles fugas del gas. Previamente al llenado de gas, al detector se le
practica vacio para retirar el aire de su interior (proceso de purga), ya
que principalmente el oxigeno, por su alta electronegatividad, perjudica
al proceso de multiplicacion. La minima presidn de vacio a la que se
llegaba con una bomba mecanica era de 50 mtorr.

Para los estudios realizados se analizé el pico en el espectro formado
por la emision de particulas alfa, examinando el area del mismo y su

posicion en el espectro en funcién de la presion y la tension aplicada.

Con el estudio de estos parametros se pudieron derivar conclusiones
que hacen al funcionamiento del detector. La figura 3.1.5 muestra una
superposicion de espectros, en donde el Unico cambio que se realiza
entre cada experiencia es el aumento de la tensidn. Observar el
desplazamiento del pico alfa, con el aumento de la tension. Al aumentar
la misma, esto produce una mayor cantidad de carga que luego formara
el pulso en el espectro, este aumento de pulso es ubicado en un canal

superior por el sistema de adquisicién.
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Se fijo la presion de vacio de 50 mtorr como presién inicial para el
llenado del detector con gas P10, la cual era la minima lograda con la

bomba de vacio (como se comentd anteriormente).

Desplazamiento del pico alfa con la tensidn

aplicada al detector. Presion 3 bares
I T T T I T

2000 T

2400V

3500
7 —— 3000V
2000

] —— 3400V
2500 ﬁ ! t

—— 3600V
2000 [

|

N

AVFiEE :
| ANy _
. N

0 200 400 800 200 1000

Clentas

Canales
Figura 3.1.5. Superposicion de espectros obtenidos con la fuente de 2*'Am.
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Sin embargo, se observd que existia un rango de presion de vacio en el

cual podiamos comenzar a llenar el detector sin notar cambios en el

conteo (area bajo el pico alfa). Ver figura 3.1.6.

Otros ensayos realizados estuvieron enfocados en comprobar el
comienzo del proceso de multiplicacién y su dependencia como funcion

de la presion del gas y la tension aplicada.

1500 T I T | T | 1 | T | . 2 bar
| | 2kV
—— Ajuste
1400 L lineal
= 1300 |- .
1]
g T T T _ T ]
£ R . T ¢ 3
3 1200 - -
Z - -
1100 - -
1000 1 1 1 1 L 1 L 1 1 1
0 100 200 300 400 500
P aciolmtorr)

Figura 3.1.6. Variacion del conteo (area del pico alfa) como funcion de la presion de
vacio inicial. Realizado con fuente de 241Am.
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Algunos de estos resultados se muestran en La figura 3.1.7. Alli se
observa la tasa de conteo del pico alfa como funcidon de la presién y la
tension. Observar cdmo varia la forma de la curva dependiendo de la
presidn segun la tensién aplicada al catodo del detector en los primeros
tramos de cada curva. Por ejemplo, para 1500 V se puede ver que la
tasa de conteo es mayor cuando la presion es 1 bar, respecto de las
demas (cuando el detector se encontraba a mayor presion), luego con el

aumento de la tension, las curvas tienden a emparejarse.

La diferencia en cada caso es que la multiplicacion comienza antes,
cuando la presidn es menor (para una misma tension) y esto se

corresponde con la ecuacion 2.2.2 del capitulo 2.

Un desarrollo vinculado a la caracterizacidon de este equipo, puede verse
en Ref. [16]. Alli se establecié la zona de trabajo en modo contador
proporcional, y también se observd el comportamiento del equipo en
modo corriente, como funcién de la presién y tension. Simultaneamente

se realizaron algunas consideraciones tedricas.
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Figura 3.1.7. Comienzo de la multiplicacidon y estabilizacion de conteo para diferentes
presiones de P10 dentro del detector.
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3.2 Configuracion moderadora de neutrones y pruebas con

boro metalico.

Una vez realizada la etapa de prueba con el contador cilindrico y
habiendo adquirido experiencia en el manejo del detector y conociendo
los parametros relevantes y regiones de trabajo del contador
proporcional, se decidi6 comenzar a someter el detector a un flujo de
neutrones, usando como muestra boro metdlico enriquecido en 1°B. El
boro metalico fue aportado por el Laboratorio (L.I.D). Esta sustancia se
encuentra como una mezcla de B (80 %) y °B (20 %) en su forma
natural. Lamentablemente no se pudo conocer el grado de

enriquecimiento del mismo.

Aqui recordamos que las pruebas anteriores se realizaron con una
fuente de 241Am la cual emite particulas alfa de 5.4 MeV y fotones de
0.059 MeV. Como la fuente es de baja absorcién interna por sus
caracteristicas de fabricacion, era posible obtener un espectro con un
pico bien definido. Con las muestras de boro enriquecido se tenia una

situacion diferente.

Debido a que el sistema de medicidn en desarrollo se basa en la
interaccion entre los atomos de 1°B y los neutrones térmicos, como se

comentd en el capitulo 1, se necesita contar con una fuente de
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neutrones y a su vez, de algun material que provoque la termalizacién

de los mismos, en caso de que la fuente no emita neutrones térmicos.

Ambos requerimientos fueron aportados por el laboratorio (L.I.D). Alli se
cuenta con una fuente de 241Am-Be. La misma cuenta con una actividad

de 5 Ci aproximadamente.
El espectro de energias de los neutrones de esta fuente va desde 4.17

.102 MeV a 10 MeV, Ref. [17] con la distribucién que se muestra en la
figura 3.2.1.

0.5

o

04F

.HFI: ! 5.1

““ i i i s il i i i i i aaal i i i i i aal
10 ! 1° 10!
E, / MeV

Figura 3.2.1. Ref. [17] El eje vertical indica un parametro asociado a la intensidad de
emision normalizada.
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En la bibliografia (Ref. [18]) se realiza una clasificaciéon de los neutrones
segun su energia (ver tabla 3.2.1). También se destaca que aquellos
neutrones cuya energia es inferior a 0.5 eV no logran atravesar una
lamina de cadmio, la que se denomina “energia de corte del cadmio” a
este valor.

En el transcurso del trabajo y principalmente donde se realizaron

simulaciones Monte Carlo, se toma en cuenta este umbral, como se vera

mas adelante.

Denominacidén E (ev) v (cm/seg) x (cm)
Frios 0,005 g,56 x 104 4,08 x 10-8
Térmicos 0,025 2,20 x 10° 1,78 x 1078
Epitérmicos 1 1,38 x 10° 2,86 x 1077
Lentos 102 1,38 x 107 2,86 x 10710
Intermedios 10% 1,38 x 108 2,86 x 10-11
Répidos 100 1,38 % 107 2,86 x 10712
Ultrardpidos 109 1,28 x 1010 2,79 x 10-13

Tabla 3.2.1.Clasificacion de los neutrones segln se energia de los neutrones.
(Ref. [18]).
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El Laboratorio posee una configuracién de moderacion de neutrones,
diseflada para los trabajos especificos que alli se realizan. El contador
proporcional, por sus dimensiones, también podia ser introducido dentro
de esta configuracidon. Entonces, se comenzaron las experiencias con

esta misma configuracion.

Durante todo el trabajo se utilizaron tres diferentes configuraciones de
termalizacién, (se iran describiendo con el avance de los capitulos),
segun fueron requeridas y siempre dentro de las posibilidades que podia
brindar el laboratorio. Sin embargo, niguna de estas configuraiones
puede considerarse definitiva para el proceso de medicion buscado, por
motivos vinculados a la baja tasa de conteo que se alcanzaba con las
mismas (entre otros). Un analisis tedrico mediante métodos Monte Carlo
fue realizado para estudiar cual podria ser la configuracién adecuada

para nuestros requerimientos (capitulo 6 y apéndice G).

La configuracidn inicial con la que se trabajo se muestra en la figura
3.2.2. Se trata de un cilindro de parafina, el cual posee tres cavidades
cilindricas. En la de mayor diametro se coloca el detector, en las dos
restantes se puede ubicar la fuente de neutrones, generando dos tipos
de geometrias, cercana o lejana, ya que los cilindros no se encuentran a

la misma distancia respecto de donde se ubica el detector.

El laboratorio tiene realizadas experiencias que indican que el flujo de
neutrones térmicos que se producen en esta configuracién, con la fuente

de 2*'AmBe, es del orden de 4. 103 n.cmisegt.
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Con la configuracion moderadora y la fuente de neutrones disponibles,
se realizaron diferentes ensayos con el objetivo de estudiar una mezcla
de gases no convencional. La composicion de la mezcla es gas P10 con
el agregado de una pequefia proporcion de 14N. En la interaccidén entre
neutrones térmicos y N se produce la liberacién de un protén de 0.58

MeV, el cual deberia dejar un pico de energia bien definido en el
espectro.

Emision (4TT)=1.1x10 niseg

Flujo de neutrones termicos

Aprox. 4x1ﬂ3nfcm23|eg

%, r

Figura 3.2.2. Esquema de la Configuraciéon moderadora de neutrones, (L.I.D).
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Este pico de 0.58 MeV actuaria como referencia de energia en un
espectro que contenga también contribuciones provenientes de la

interaccion entre el 1B y el neutrén térmico. Ver figura 3.2.3.
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Figura 3.2.3. Espectro producido por el protén generado por la reaccién entre el
neutron termalizado y '#N, en una pequefia fraccion (<10%) respecto del gas P10.
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A partir de aqui se hicieron una serie de consideraciones ya que, como
se ha comentado, el interés a futuro es observar B en muestras
bioldgicas. Si bien los niveles de boro en dichas muestras son muy
bajos, del orden de las ppm (como se vera mas adelante), en esta etapa
preliminar se encard el trabajo de caracterizacién del detector para
medir los productos de la reaccién. Para ello se requirieron muestras de
10B con concentraciones tales que permitieran la facil deteccién de los

productos de la reaccion en el espectro.

Como fue comentado, se decidié trabajar con muestras de boro metalico

enriquecido (en 1°B) para realizar las primeras pruebas.

Las particulas de boro metalico mostraron tener geometria irregular y
tamanos entre 50 um y 250 um, segun las micrografias observadas. Las
mismas fueron realizadas en el Laboratorio de Materiales de
Fabricacion de Aleaciones Especiales (LMFAE) dependiente del
Departamento de Tecnologia de las Aleaciones de Circonio
(DTC). Ver figuras 3.2.4 y 3.2.5.
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Figura 3.2.4. Imagen obtenida, con una lente de aumento, de boro metalico.
Laboratorio de Materiales de Fabricacion de Aleaciones Especiales (LMFAE). CNEA CAE.

10/7/2016 HV ’mag IR S—

3:39:56 AM [20.00 kV| 131 x [10.7. mm|ETD CNEA - CAE

Figura 3.2.5. Micrografia realizada con microscopio electrénico. Laboratorio de
Materiales de Fabricacion de Aleaciones Especiales (LMFAE). CNEA CAE.
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Luego de una serie de intentos, en los cuales se hicieron pruebas
variando la cantidad de nitrégeno en la mezcla con el P10 (el agregado
de nitrégeno al P10 reduce la multiplicacién, ver apéndice C) y la
tension de trabajo, se logré visualizar espectros como el que se muestra
en la figura 3.2.6 donde se puede observar el pico producido por el 14N
acompanado por dos mesetas que se prolongan a partir de este pico.
Habiendo realizado una calibracion estimativa usando el pico de 0.58

MeV, se puede inferir que las dos mesetas siguientes, podrian estar

relacionadas con las energias del ’Li de 0.84 MeV y de la particula alfa
de 1.47 MeV (la mas probable). Ambos picos no pueden ser resueltos
(en el sentido de ver un pico como en el capitulo anterior) por efecto de
la auto-absorcion, las particulas pierden energia en el mismo material
desde donde emergen. Debido a esto el detector registra en el espectro
un continuo de energias inferiores a la correspondiente reaccidn

considerada, como veremos siguientemente.
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Figura 3.2.6. Observacion de los productos de la reaccion de captura en la muestra de
boro metalico y pico de protones del *N. La curva en color rojo es una estimacion del
posible fondo presente en la medicién. Se realizd con una funcidon exponencial (F)
ajustando constantes.

Se us6 F=850*(exp(-((t-15).*0.045))) con t =(20:1:500).
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Observar que la figura 3.2.6 en el eje horizontal muestra canales, sin
embargo, indicamos una energia esperable en cada sector del espectro.
La calibracion en energia se logra mediante el uso del pico producido por
el protén, producto de la interaccion del *N y el neutrdon termalizado. Si
se trabaja en zona de contador proporcional, es de esperar mantener
una relacién lineal entre los canales de adquisicion del sistema y la
energia depositada por las particulas en el detector y esto es lo que se
busca observar por simple inspeccion cuando se analiza un espectro (en
nuestro caso). Es asi que se puede establecer una relacion ente los
canales donde aparecen diferentes picos en el espectro y comparar si
esta relacidon se mantiene entre las energias que se esperan observar en

el espectro.

Por ejemplo; se conocen las energias involucradas en la reaccion,
entonces haciendo el cociente entre 0.58 MeV y 0.84 MeV, resulta 0.69.
Ahora observando el espectro de la figura 3.2.6, vemos que el pico de
protones se encuentra en el canal 54, la meseta siguiente comenzaria
alrededor del canal 77, comienzo del pico de litio y haciendo el cociente
tenemos 0.70. Observar mas relaciones en la tabla 3.2.2.

Este es criterio que se utiliza para la lectura de los espectros que se

muestran en este trabajo (respecto al 1°B).
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Como se trabaja con muestras que poseen espesor considerable,
respecto del rango de alcance de las particulas, no se observan picos de
energias como el del protdon del 14N, por tal motivo en general, se habla
de regiones donde aportan las particulas alfa y litio. Por tal motivo en

algunos casos resulta complicado la identificacion de dichas regiones.

Teniendo en cuenta que la densidad del boro es de 2.34 g.cm™3, en estas
condiciones una particula alfa de 1.47 MeV, puede trasladarse alrededor
de 3.5 pym dentro del 1°B (ver apéndice A). La pérdida de energia en el
interior del grano provoca el efecto de tener un espectro continuo de
energia depositada que va desde cero hasta 1.47 MeV (mayormente).

Lo mismo ocurrird con el litio a partir de 0.84 MeV.

Energia Cociente Canales Cociente
Me\. de Energia de Canales
Energia protdn 0.58 54
0.69 0.70
Energia Litio 0.84 77
0.39 0.39
Energia alfa 1.47 138
0.33 0.32
Energia alfa 1.77 168

Tabla 3.2.2. Relaciones entre canales y energia de los productos de la reaccion de
interés. Observar que no se indica la energia de 1.016 MeV ya que se hizo dificil
detectar su contribucién en el espectro. No asi con las alfas de 1.77 MeV que, en
ocasiones, si fueron posibles de observar, simplemente por la ubicacién que poseen en
el espectro total.
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Con el objetivo de investigar el efecto de auto-absorcidon en los granos
se realizd un modelo simple mediante simulaciones Monte Carlo (M.C,
Ref. [19]), donde se observd el porcentaje de particulas alfa que
emergen de la muestra respecto del total de las reacciones simuladas,
ocurridas dentro del cuerpo del grano de boro y se graficd la energia
disponible con la que lograban salir del cuerpo del boro y con la cual
terminarian dejando un pulso en el espectro. Mas detalles de la
simulacién pueden verse en el apéndice A. Aqui se muestra el espectro
simulado mediante el método Monte Carlo, cuando el grano tiene un
tamano promedio de 200 um y cuando tiene un tamafno promedio de 1

Mm. Figuras 3.2.7 y 3.2.8.
140 . .

Tamafio de grano 200 pmM
120 Tasa de salida 2.6%

100

]

Frecuencias

60

40

20

MeV.

Figura 3.2.7. Se observa la simulacion, obtenida mediante el método Monte Carlo, de
un espectro generado por particulas alfa emergiendo de una muestra de boro. Con un
tamafio de grano de 200 uym se tiene un espectro continuo y solo el 2.6% de las
particulas logran salir para dejar un pulso en el espectro del total de las reacciones
producidas.
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Claramente, la forma del espectro depende del tamafo del grano, lo que
esta vinculado a la pérdida de energia de las particulas en su trayecto

por dentro de la matriz del mismo grano de boro.

450 . .
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Tamaiio de grano 1 M
Tasa de salida 100%

350
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Figura 3.2.8. Idem figura anterior, pero con un tamafio de grano de 1 pm. Todas las
particulas alfa producidas logran salir y dejar un pulso en el espectro siendo la forma
del mismo mas angosto y acumulado hacia el maximo de energia.
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3.3 Apantallamiento con cadmio al detector

Con la informacion recolectada de las mediciones y estudios realizados,
se decidié reducir el tamano de grano mediante un mortero de agata
utilizado en ensayos quimicos (figura 3.3.1.). El motivo de buscar la
reduccidn del tamafo de grano era obtener un aumento significativo de
las cuentas asociadas al canal que correspondia a 1.47 MeV. Como se
comentd anteriormente, el boro metalico es una sustancia de una
dureza relevante, lo que dificultd el uso del mortero. Se logré reducir el

tamano de grano, pero no en forma uniforme.

Figura 3.3.1. Mortero de agata utilizado en la molienda del boro metaélico. (L.M.R).
Ocurre que la dureza del boro metdlico es alrededor de 9 en la escala de Mohs. Esto dificultd la
molienda del mismo en el mortero de dgata de dureza menor, (D=6 a 7).
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La figura 3.3.2 muestra el resultado de haber realizado la molienda de
los granos de boro metdlico. Puede apreciarse que se produjo una
reduccion en parte de los mismos, aunque no se logré una reduccién
uniforme, obteniéndose una distribucion de tamanfos de grano desde 6

micrones hasta por lo menos 130 um.

K

s -
[S—; T o T ¢ J—

CNEA - CAE

Figura 3.3.2. Reduccién del tamafio de grano mediante mortero, aunque de manera no
uniforme. (LMFAE).
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Se recuerda que la particula alfa proveniente de la interaccién del 1°B
con el neutrén térmico de 1.47 MeV, tiene un rango aproximado de unos
3.5 um en el material, entonces un resultado 6ptimo de la molienda
seria obtener un tamafio de grano inferior al rango. Lamentablemente,
por lo inhomogéneo de la molienda, no se logré un pico alfa bien

definido, como se vera mas adelante en la figura 3.3.6.

Paralelamente, otra conclusiéon obtenida de mediciones anteriores
(apartado anterior, figura 3.2.6) fue la observacién de que se requeria
establecer un método para determinar de forma mas precisa el fondo
gue poseia nuestra medicion. Se desconocia en detalle la interaccidon de
los neutrones térmicos, epitérmicos y rapidos con el cuerpo del detector
y con posibles impurezas que pudiera tener el aluminio que forma parte

del mismo.

Segun se muestra en la figura 3.2.6, (apartado anterior) se recuerda
gque para estimar el fondo de medicién se habia intentado una
estimacidon numérica mediante el ajuste de una funcién. Pero esto
resultaba insuficiente para su construccidon, porque solo consideraba la
parte inicial del espectro, para luego extrapolarla para todo el resto del

mismo, hacia mayores energias.
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Para encontrar una solucidn a este inconveniente y obtener un fondo
resultado de una medicidn (o sea experimental), surgid la idea de
rodear al detector con una lamina de cadmio y tomar esa configuracién
para la medicién del fondo. Aqui se estaria utilizando el hecho de que el
cadmio tiene una alta seccién eficaz de captura de neutrones térmicos y
baja para neutrones no térmicos, lo que impediria el paso de los
primeros hacia el detector. Solo aquellos neutrones no térmicos podrian
llegar a contribuir a la sefial, siendo el testigo de este apantallamiento el
pico del protén de 0.58 MeV, que se produce por la captura por el 14N. O
sea, si el apantallamiento estad bien realizado, no se deberia ver el pico
de protones de 0.58 MeV.

El procedimiento de medicion completo consistiria en realizar dos
mediciones: la primera con el detector con la muestra de boro en su
interior y todo el conjunto dentro de la configuracion moderadora y la
fuente de neutrones y la segunda medicién considerada medicion de
fondo, realizada en similares condiciones, pero rodeando el detector con

una lamina de cadmio, como se comentd anteriormente.

El espectro de interés sera la diferencia de ambos espectros obtenidos,

ver figura 3.3.3.
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Las adquisiciones fueron realizadas una a continuacidon de la otra, sin
modificar la posicion del detector ni la configuracion electrénica. Luego
la sustraccion de los espectros se realizé en forma directa, ya que

ningun parametro de la configuracion electrénica fue modificado.

Fuente

Fuente ¢ a'::mm

Detector [ ar
y Detecto

,_
e - - -
Pt ——
b T T
i —
——-
o mm——
e s === mmm

f

L

LT

Espectro sin cadmio == Espectro con cadmio = Espectro final

Figura 3.3.3. Esquema del sistema moderador el cual incluye el apantallamiento con
cadmio, lado izquierdo.
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La figura 3.3.4 muestra el espectro adquirido con el detector sin el
blindaje de cadmio. Alli puede verse el pico producido por los protones

del N (el mas relevante), junto a los pulsos producidos por las

particulas alfa y ’Li, los cuales no dejan un pico bien definido por

cuestiones comentadas anteriormente (auto-absorcion de la muestra).

El espectro de la figura 3.3.5 es obtenido con el detector blindado por el

cadmio. En el mismo puede verse la ausencia del pico de protones y de

los pulsos producidos por las particulas alfa y ’Li. De esta forma,
cualquier contribucién que pueda ser parte de este espectro forma parte

del fondo de medicién, que no es de interés.

CPsin Cd
CP_-11B0V_T08HYg_1Kx1-12uspol+_fleGd-POS2-BA fino_Pabs1 40ky!

1.0E06 ‘ | ‘

1.0E0D

10000
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=
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W

123.00 256,00 384.00 51200
_ Canales )

Acquired: 24112016 09:30:42 2m Real Time: 1669342 5. Live Time: 1632106 5.
File: MiMaterizsiDOCTOR ™ NTESISD™ NCILIND™ NEUTRO™ 112018ME™ NCP sin Cd Chin Channels 512
Detector. #1 MCB1

=1
=3
=

Figura 3.3.4. Espectro obtenido con el detector sin blindaje de Cd.
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Realizando la resta de los dos espectros anteriores obtenemos el

espectro diferencia mostrado en la figura 3.3.6, donde se puede apreciar

un importante pico proveniente de la interaccion del nitrégeno con los

neutrones térmicos, mas el aporte de las particulas alfa y “Li. Como fue

comentado anteriormente, el resultado de la molienda no resultd como

se esperaba, por lo cual se observa el espectro continuo y después un

leve pico asociado a las particulas alfa.

Counts

CP con Cd
CPCA_-1150v_T08HYg_TK1-1 2uspol+_fteGd-POS2-BAlfino_Pabs1 40kg

1 0E07
| | \

1 0E06
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10000
1000

100

|
0.00 126.00 266.00 304.00 512.00

Canales _
Acgured: 24/11/2016 022651 prm Real Time: 71464 62 5. Live Time: 69607 74 5

File: M \Materias\DOCTOR™ NTESISD ™ MCILIND™ 1NEUTRO™11201 6ME ™ 1\CP con Cd .Chin Channels: 512
Detector: #1 MCB1

Figura 3.3.5. Espectro obtenido con el detector blindado con cadmio.
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En base a estas experiencias preliminares surgieron varias cuestiones
acerca de qué procedimiento podria establecerse para mejorar nuestro
sistema de medicidn, en funcidn de los requerimientos que podrian

surgir en el caso de introducir muestras de tejido bioldgico.

E=spestro diferencia entre Esp.sin Cd y Esp. con &d
18000 T T T T

Chag
E =0.58 Me¥

12000 -

Cunnta

Chi9
E= D4 MeV

Chba
E= 147 MeV

Lo
Tk

alL Y ] sl — e B
] 100 200 200 400 [=1]e] &00
Canales

Figura 3.3.6. Espectro diferencia (detector sin apantallar-detector apantallado con Cd).
En el eje horizontal se muestran canales, las energias que se indican son las inferidas
luego de un analisis similar al realizado en la figura 3.2.6, del apartado anterior.
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El procedimiento llevado a cabo para realizar las mediciones comentadas

conlleva una serie de pasos que son los siguientes:

—Al sistema se le introduce la muestra incégnita en su interior y se
hace vacio, se debe retirar el aire del mismo porque el oxigeno
perjudica la multiplicacion, como se comentd en capitulos

anteriores.

-Se llena con una mezcla de gases a una determinada presion.
Luego, se ubica el detector en determinada posicién dentro de la
configuracién moderadora. A esto le sigue conectar el detector a la
cadena espectroscopica, reproduciéndose la configuracidon
electronica considerada 6ptima. Finalmente se coloca la fuente de

Am-Be en la configuracién de trabajo.

-Ademas, se debe realizar otra medicién equivalente con el detector

blindado con cadmio.

-Luego de esto, idéntico procedimiento habria que realizar para la

muestra patron, para después comparar resultados.

Las mediciones siempre han resultado muy prolongadas, de uno a dos
dias de medicidn continua para obtener un espectro, ya que el conteo es
bajo.

Es importante destacar que este método posee varias etapas las cuales
deberian ser reproducibles tanto para la muestra como para el patron,

para que luego puedan ser comparables. Recordando que nuestro
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interés es poder determinar concentraciones de 1°B en partes por millén

en muestras de material bioldgico.

Por todo lo comentado anteriormente, se pensd en fabricar un nuevo
detector, el cual pueda realizar dos mediciones simultaneas: por un
lado, la muestra referencia y por el otro la muestra incégnita, ambas
muestras dentro del detector y sometidas a la misma presidon, con la
misma mezcla de gases. Esta situacidon deberia proporcionarnos un
control mayor sobre el procedimiento de medicién. Por ejemplo, los
flujos promedio de neutrones térmicos recibidos tanto por la muestra
como por el patréon serian comparables.

La configuracién electrénica se replicaria en ambas mediciones (o sea se
requeririan dos lineas de espectrometria si se quisiese trabajar en
simultaneo). La forma de cuantificar seria mediante muestra incdgnita

comparada con un patrén, o sea, constituiria un método secundario.

Con estas consideraciones y la experiencia acumulada por las tareas

desarrolladas anteriormente, se avanzo en el disefo del nuevo detector.

Citas en este capitulo; Ref. [3]. [13]. [14]. [15]. [16]. [17]. [18]. [19].
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4.1 Disefio y fabricacion del contador proporcional doble -

consideraciones tedricas y simulacion

Entre las principales consideraciones en el disefio y posterior fabricacién
del detector, se establecid la premisa de realizarlo con las facilidades
gue podrian proporcionar los laboratorios y talleres de CNEA. Por tal
motivo, se realizé un relevamiento y consulta de los talleres y personal
disponible que pudieran estar interesados (ademas de contar con el
tiempo para la tarea) en el proyecto de fabricacién. Cabe destacar que
se requeria de personal especializado en manejo de maquinaria de
taller, torno, limadora, sierra eléctrica, etc.

Detalles de la fabricacion figuran en el Apéndice F. Por tal motivo aqui
solo se comentara que los laboratorios involucrados fueron el LMR-CAE,
L.I.D-CAE. Luego se trabajé en los talleres de IDB-CAE y Taller de
PPFAE.

Como se comentd en el capitulo 2, la simetria cilindrica facilitara algunas
predicciones sobre el funcionamiento del contador gaseoso. Por tal
motivo, para el disefio y posterior construcciéon, se buscdé mantener
dicha geometria para el nuevo detector. También se continué con el
concepto de que la muestra se aloje en el interior del detector, como fue
comentado anteriormente, dado que es importante contar con todos los
eventos que sean posibles de detectar y la situacion mas favorable es

que estos ocurran directamente en el interior del detector.
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Al igual que en la etapa anterior, se comenzd con algunas simulaciones
con el Software SRIM (Ref. [2]), para determinar el rango de las
particulas alfa y litio, desplazdndose en el P10 a diferentes presiones,
con el objetivo de lograr que la mayor cantidad de particulas dejen su
energia disponible en el gas, sin colisionar en las paredes del detector
con la consiguiente pérdida de energia. La simulacién contribuye a
determinar si el diametro del catodo es adecuado para dicho objetivo
siempre considerando las demas variables del problema como la

presidn, el radio del anodo y la tensidon suministrada.

Recordar la figura:

O Muestra a med;r'rl N
anodo
Se extrae |la sefal
Catodo
Alta tension
. vy

Figura 4.1.1 Corte lateral, detector cilindrico.
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Dado que la particula alfa puede entregar 1.47 MeV, (93.7 % de las
veces) entonces, en el gas P10 a una atmdsfera de presidon, puede

desplazarse una distancia inferior a 1 cm. Ver figura 4.1.2.

Idéntico procedimiento puede realizarse con el dtomo de ’Li y el protdn
de 0.58 MeV, siendo los rangos de 5 mm y 12 mm, respectivamente.

Se optd por simular una presion de P10 de 1 atmédsfera (absoluta),
pensando que el detector se llenaria a esa presion ya que esto implica
requerir menor tensidén, pudiendo trabajar en zona de contador

proporciona reduciendo el riesgo de descargas in el interior del mismo.
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Figura 4.1.2. Simulacion del rango de la particula alfa de 1.47 MeV, en el gas P10.
Cddigo SRIM, Ref. [2].
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De la ecuacién deducida de la aproximacién de cilindro infinito (Capitulo
2),

s

AV = (K-rl In —) P
"1 Ec. 2.2.2.

Tenemos una relacidon que involucra el diametro del catodo rz, el
diametro del alambre interno ri1 (anodo), la presion de trabajo y la
tension. La tensidon indica que, a partir de dicho valor con los demas
valores fijados, comienza la region de trabajo donde se produce la
multiplicacion de carga. El valor de K se extrae de la Tabla 2.1.b.1, para
el gas P10. Ver figura 4.1.3.

Tesion de comienzo de la multiplicacidn
como funcion de la presion

Tension (Volt)

e (Rad.{o del Catodo=1.5 cm W
Radio del dnedo = 0.005 cm

1 12 14 16 18 2 2,2 24 2.6

Presion (atm)

=]
=]

A3
L
ra

Figura 4.1.3. Tensién de inicio para el proceso de multiplicacién, como funcién de la

presion.
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Como indican las curvas del grafico anterior, mientras menor diametro
tenga el anodo, menor tensién es requerida para comenzar la
multiplicacion. Pero en la practica, resultd complicado soldar alambres
de diametros inferiores a 50 um. Por lo tanto, 100 uym fue el diametro

del anodo elegido.

Para el caso en el cual el cilindro catodo mantenga una longitud varias
veces superior (en nuestro caso, factor 10 aproximadamente) respecto
de su diametro y estando la muestra de interés en la parte central del
detector, respecto de la variable longitudinal, puede considerarse que el
campo es aproximadamente uniforme axialmente en la zona central.
Recordar que los productos de la reaccién no se desplazan mas de
12mm. Con estas consideraciones, se asume satisfactoria Ila
aproximacion de cilindro infinito para aplicar en la practica la ecuacién
2.2.2.

4.2 Consideraciones constructivas - pruebas mecanicas

En este apartado se realizard un resumen de algunos aspectos
constructivos relevantes. Mayores detalles pueden encontrarse en el
apéndice F. Al igual que el primer detector con el que comenzamos a
trabajar, éste se encuentra formado por un cilindro con tapas en sus
extremos, lo que hace de camara de presion (ver figura 4.2.1). Una de

las tapas posee dos entradas tipo BNC para conectar cables de sefal,
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una entrada de alta tensién y la llave de paso de gas. Esta tapa es la
gue se extrae cada vez que hay que cambiar alguna muestra. La otra
tapa es fija y no posee conexiones. El cierre es hermético y se produce
mediante anillo de goma (o-ring) para impedir pérdidas de presion y

también incluye sujecidn mecanica mediante tornillos.

En el interior de este cilindro se encuentra un sistema de doble catodo
(cilindros idénticos) que poseen un anodo independiente cada uno. La
muestra y el patréon se coloca en la zona central del mismo, una en cada
catodo. El detector estd construido con sistema de guarda. Como se
comentd en el capitulo 3, se trata de una caracteristica de disefio que
impide que puedan introducirse corrientes de fuga a la sefial de

medicion (ver Knoll- Ref. Cap. 5y 6).

Figura 4.2.1. Diseno del cuerpo externo del detector.
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La conexion de alta tensidon se realiza directamente al detector, sin
pasar por el preamplificador. El catodo se conecta a tension negativa,

estando el dnodo sin tensién. Ver figura 4.2.2.

Con el detector ya fabricado, comenzaron las pruebas y puesta a punto
del mismo. Las mismas consistieron inicialmente en pruebas de
estanqueidad. Se llend el detector con helio a determinada presion y
luego con un equipo detector (disponible en el laboratorio L.I.D) se
observd si existian pérdidas. Luego de estas pruebas con helio, se
realizé un control mas prolongado en el tiempo que consistia en llenar
con gas P10 el detector a 2 atmodsferas y registrando con un mandmetro
conectado al mismo se controlaba si habia descenso de presidén con el

paso del tiempo (dos dias, aproximadamente). Ver Apéndice F.

Figura 4.2.2. Disefio del sistema de doble catodo.
Observar que la muestra se ubica en el centro del catodo (espacio porta muestra).

|| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin e

Pagina 95



Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

La figura 4.2.3 muestra el sistema de catodos construido en base al
disefio de la figura 4.2.2. Cada catodo estd sostenido por dos cilindros
de nylon (material aislante) que separan el conductor con alta tension

respecto del conductor conectado a tierra.

Para tener algunos valores de referencia de resistividad eléctrica
podemos comentar que el aire seco tiene una resistencia del orden de
3x10% V.m1, el vidrio de 8.10° V.m! y el nylon de 14.10°% V.m™.

La tensién del equipo rondara los 2000 V, por lo tanto, se considera

adecuado el nylon como aislante en nuestro caso.

Figura 4.2.3. Sistema doble catodo al final de su construccion.
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Figura 4.2.4. Cuerpo externo del detector, modelo final.
Con este equipo se realizaron las mediciones finales de este trabajo
y se sacaron conclusiones Utiles para posibles mejoras en el futuro.
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4.3 Pruebas eléctricas y de adquisiciéon de datos con fuentes

de 241pAm.

En lo siguiente se hara referencia al catodo N o catodo V (el nombre con

el que se identificaron los catodos), como una manera de abreviar

cuando se habla de los espectros adquiridos por cada catodo. Las

muestras son fijadas sobre los porta-muestras, para luego ser ubicadas

en las ventanas de los catodos. Luego este conjunto de doble catodo es

introducido en la camara del detector para llenarlo de gas, ver figura

4.3.1. El sistema de medicién adquiere un espectro por cada catodo (los

cuales trabajan independientemente), que luego seran comparados

como se vera mas adelante.

Catodo V

L

energia Se comparan los
Catodo N > espectrosy se
analizan

N

Catodos =
&
\ =>
2
_____“__‘_,.—"" P
Ventana porta - =
muestra del catodo

energia

Figura 4.3.1. Esquema de la adquisicion de los espectros por cada catodo.
La identificacion de los catodos con las letras N o V surge porque la conexion de sefal
de uno de ellos estaba mas préxima a la valvula de carga de gas del detector, el otro

estaba mas lejano (no valvula).
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Habiendo realizado las pruebas mecanicas, se conectd el detector a una
cadena espectroscopica y se trabajé en la adquisiciéon de espectros, que
en un principio, eran producidos por una fuente alfa de 2Am (la
emision de esta fuente en 2w es de 2400 (3%) alfas por segundo). Entre

las pruebas realizadas en esta etapa, se estudiaron los niveles de ruido
electréonico como funcién de la tensidon de trabajo, se estudid la simetria
de adquisicion entre ambas catodos (es decir, se intercambiaba la
fuente de un catodo al otro y se revisaba el conteo registrado en cada
caso). Luego se trabajo con una fuente triple alfa (ver tabla 4.3.1) para
comprobar si resolvia apropiadamente, en energia, las tres emisiones de
la fuente. El espectro puede verse en figura 4.3.2., donde el detector
resuelve en esta experiencia los picos de 2'Am y de 23°Pu con una
diferencia entre ellos de 0.321 MeV. El resultado es importante porque
en las pruebas prdéximas, con neutrones térmicos y 1°B, deberia ser

posible distinguir entre particulas segin sus energias.

Aqui se recuerda que estamos interesados en ver diferentes particulas,
como las alfa de 1.47 MeV, y el ’Li de 0.84 MeV y ademas el protén de
0.58 MeV.

Fuente alfa MWelf AE MeV
*Epy 5159 0.321
21 am 5.43 0.320
em 580

Tabla 4.3.1. Energia de los radioisotopos de la fuente triple alfa.
AE es la diferencia entre las energias de emisién indicadas.
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A modo de comparacion, se muestra el espectro de la misma fuente

triple alfa, obtenido con el detector de silicio de 100 mm (didmetro)

perteneciente al laboratorio (LMR), ver figura 4.3.3.

Observar el bajo nivel de ruido del detector de Silicio respecto del
contador proporcional, el detector de silicio (100 mm de diametro) se
conecta a una tension 70 V, mientras que el contador proporcional se
encuentra 1600 V. Puede observarse que los picos de la fuente triple

alfa son bien resueltos por el contador, al igual con que el detector de

silicio.

Fuente triplealfa en el contador proporcional
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e
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Figura 4.3.2. Espectro de fuente triple obtenido con el contador proporcional.
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Aqui se trae a consideracion que el disefio y la fabricacién de un

contador proporcional es un problema técnico que se puede resolver con

el equipamiento con el que se cuenta en

los laboratorios del CAE,

permitiendo la posibilidad de mejorar los disefos.

La discrepancia es de 1.28%. Algunas otras experiencias realizadas

pueden ser vistas en el apéndice B.

Fuente triple alfa en el detector de Silicio
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Figura 4.3.3. Espectro de fuente triple obtenido

Universidad Nacional
de San Martin

1500

il

2000

2500

con el detector de Silicio.

Comisién Nacional
de Energia Atomica

Pagina 101



Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Por ultimo, en este apartado, se describe la prueba en la cual se intenta
determinar la energia de una fuente alfa (*Am) colocada en un catodo
(catodo N), usando como referencia la fuente triple alfa ubicada en el
otro catodo (catodo V), realizando una recta de calibracion con la

misma, usando sus tres picos.

La figura 4.3.4 muestra los espectros superpuestos, obtenidos por cada
catodo. Obteniendo una recta de calibracion con los tres picos de la
fuente triple, se logré predecir una energia de 5.5 MeV (2%) recordando
gue para el 241Am es de 5.48 MeV, ver tabla 4.3.2

Comparacion entre catodos

1500
Canal 12726

1400
1200 #

1000

= Lada H
+ Lado

Cuentas
a8
=1

G600

400

200 1

] T . ]
0 2000 4000 8000 5000 10000 12000 14000 16000
Canales

Grafico 4.3.4. Superposicion de espectros obtenidos con cada catodo. Fuente triple alfa
y fuente de 241Am.
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Como comentarios finales de este capitulo se menciona que lleva cierto
tiempo encontrar la configuracion electrénica éptima para lograr una
definicion correcta del espectro. Experiencias posteriores nos indicarian
que esta configuracion electréonica no seria la adecuada para préximas
mediciones, donde cambian ciertas condiciones, como el tipo de muestra
y las energias de las particulas involucradas y la mezcla de gas. Estas
observaciones ya habian sido realizadas con el primer detector con el

que se trabajé.

De todas formas, siempre resultdé conveniente comenzar con las fuentes
alfa de americio y la fuente triple alfa, las cuales son de baja auto-
absorcién (en nuestro caso), debido a que se sabe de antemano lo que
se espera ver en el espectro, siendo importante en el proceso de
caracterizacion del contador proporcional, ya que lo que nos puede dar

detalles de su funcionamiento es, justamente, la fuente patrén utilizada.

Parametros de la recta: Y=AX+B

Energia (MeV) A X B
Catodo N 5.55 7.24E-04 12726  -3.658
Catodo V 5.48 Con este dato se calibra el espectro
Discrepancia 1.28 % Para Am241 en ambos catodos

Tabla 4.3.2. Recta de calibracion realizada con la fuente triple.

Citas en este capitulo; Ref. [2]. [3]. [13]. [14]
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Capitulo 5

5.1 Pruebas con 9B en el contador doble

Lo primero que se comentard es que el detector doble, debido a las
dimensiones que posee, no puede ser introducido en la configuracion
moderadora que veniamos utilizando (con el primer detector), la que
proveia neutrones térmicos con flujos del orden de 4.103 n.cm2s1. Esta
configuracién encontraba caracterizada por el laboratorio (L.I.C.) y por
lo tanto se tenia una estimacion de los neutrones térmicos que
arribaban a la zona de irradiacién, donde se ubica el detector, (como fue
comentado en capitulos anteriores). Observar en la figura 5.1.1, el

moderador rodea totalmente al detector, (configuracidn de la izquierda).

La nueva configuracion de moderacidén se realizd con unas placas de
parafina, por lo tanto, no envolvian al detector como la configuracién
anterior (ver configuracion figura 5.1.1 lado derecho). Esto produciria

menos neutrones térmicos durante las experiencias.

Por tal motivo, surgid la necesidad de realizar una caracterizacién para
la nueva configuracién que se iba a utilizar, o sea, conocer el flujo de
neutrones térmicos que tendriamos disponible. Al mismo tiempo se
necesitaba conocer si el flujo de neutrones térmicos que llega a cada
catodo era el mismo, ademas de conocer como es el perfil de flujo en
funciéon de la altura. Las experiencias mostraron que, con la nueva
configuracién, el flujo de neutrones térmicos se habia reducido a un

valor cercano a 7.102 n.cm=s’l. Las mediciones para conocer este flujo

| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin de Energia Atomica

104



Universidad Nacional
de San Martin

‘s Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

se realizaron con una camara de fisién. El procedimiento puede

encontrarse en los apéndices C y E.

Ahora habia que comprobar el comportamiento del detector en el campo

de neutrones térmicos que disponiamos. Principalmente, evaluar el

funcionamiento de un catodo respecto del otro, en términos de conteo

de particulas y determinar el fondo de radiacién global. Para tal fin, se

comenzé realizando pruebas con la mezcla de P10 mas un 10% de *N,

sin colocar boro en el interior, o sea para simplificar la observacion.

’~
Cofiguracién moderadora para

el detectorde un solo catodo.
Fuente

\ Detector

Parafina

.

Configuracién moderadora
para el detector doble citodo Parafina

Detector

/

Fuente

vy

Figura 5.1.1. Antigua configuracién,

lado izquierdo y nueva configuracién de

moderacion, lado derecho. Con la nueva configuracidn inevitablemente se redujo el
flujo de neutrones térmicos de 4.103 n.cm™?s'a 7.10%2 n.cm™s,

de San Martin
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Se eligié comenzar con una experiencia que se consideraba mas simple
de evaluar. Las figuras 5.1.2 y 5.1.3 muestran el detector en la
configuracién de moderacion y una foto del osciloscopio donde se

observa el pulso detectado, respectivamente.

El detector, por su disefio, permite realizar dos mediciones simultaneas
(muestra y patrén) pero no se contaba con dos cadenas de
espectrometria para este fin. Por lo tanto, cuando se trabajaba con
muestras de 1°B en ambos catodos, se realizaban mediciones con un

catodo y luego a continuacién, se media sobre el otro.

Figura 5.1.2. Detector conectado dentro de la configuracion moderadora. Con esta
configuracion se obtenia un flujo de neutrones térmicos del orden de 7.10%2 n.cm™s,
(L.I.D). Ver apéndice F.
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La figura 5.1.4, muestra la superposicién de los espectros obtenidos por
ambos catodos. En el espectro (al igual que se comentd en el capitulo 3)
se observa el pico proveniente de la reaccién del 14N con los neutrones
gue logran ser termalizados por la configuracién. Se debe recordar que
el proton de 0.58 MeV se produce en el mismo gas, donde la energia
liberada se emplea en ionizacion y por tal motivo no se observa el efecto
de auto-absorcién (espectro continuo), lo que permite tener un buen

pico de referencia para la energia.

Figura 5.1.3. Foto del osciloscopio en el momento en que registra el pulso proveniente
del detector. La curva superior muestra la salida del amplificador, la curva inferior
muestra la salida del pre-amplificador (L.I.D).

Universidad Nacional g:?;"’f:a"';:';'::;
de San Martin o

Pagina 107



Universidad Nacional .
de San Martin '» Dan Beninson
Instituto de Tecnologia Nuclear

Espectro Superposicion Camaras V-N sin muestra de Boro P10+N14 281118
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En la figura 5.1.4 se puede ver la superposicion de los espectros obtenidos con ambos
catodos. Pico de protones provenientes de la reaccidon del neutrén térmico con el “N.
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5.1.b Cuantificacién del area del espectro

En la bibliografia del tema es comun referirse al area del espectro,
expresada en cuentas. Si se desea realizar una comparacién entre dos
espectros adquiridos en diferentes momentos de un experimento, es
comun realizar la adquisicién de los mismos, durante un intervalo de
tiempo similar, de esta manera es posible independizarse del tiempo de
medicion y realizar la comparacion deseada del area del espectro y

expresarla en cuentas.

En las experiencias realizadas con la fuente de neutrones en este
trabajo, diferentes experimentos de adquisicion de espectros se
realizaron en intervalos de tiempo no idénticos, esto debido a cuestiones
experimentales y de logistica, relacionadas al tiempo disponible de la

configuracién experimental para las practicas.

Por este motivo, todas las comparaciones realizadas entre diferentes
espectros, se expresan en tasa de conteo (cuentas/segundo) para
cuantificar diferentes regiones de interés de los espectros y compararlos
entre si. Entonces si se necesita comparar dos espectros diferentes, se
selecciona un rango de energias en el espectro (la regién de interés) y
se calcula la tasa en ese sector del espectro. Luego se comparan las

tasas de conteo.

Con el criterio comentado, se estimd la tasa de conteo de cada pico para
evaluar la discrepancia que se tiene entre el espectro obtenido entre un

catodo y otro ante la misma mezcla de gas. Se definid6 un area de
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calculo que contiene al pico de protones para cada caso. Se calibré en
energia un espectro respecto del otro. Luego se determind una manera
de asignar una incerteza al drea seleccionada de interés (no se detalla el
método, pero si se comenta que se basa en la observacion visual del
espectro y los rangos de energia que abarcan la zona de interés), la cual
implicaba, como maximo, un 3% de error en el calculo de dicha tasa de
conteo, resultado que mas adelante se repitid en posteriores ensayos

con muestras diferentes.

El valor de cada tasa de conteo fue:

Catodo identificado como (V), tasa de conteo = 0,675(3%) cts/s.

Catodo identificado como (N), tasa de conteo = 0,659(3%) cts/s.

La discrepancia entre las mismas fue del 2.5%. El espectro diferencia
puede verse en la figura 5.1.b.1. En diferentes pruebas, siempre
aparecieron discrepancias entre la tasa de conteo del pico de protones
registrada por un catodo y el otro, pero siempre se mantuvieron por
debajo de la incerteza en la estimacion de la tasa de conteo de cada
pico del espectro (Apéndice D).
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Espectro diferencia camaras V-N , sin muestra de Boro. P10+N14 281118
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La figura 5.1.b.1 muestra el espectro diferencia entre ambos catodos V y N. En este
caso, podria deberse a una pequefia diferencia en el proceso de generacion de la
multiplicacién de carga.
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5.2 Espectros obtenidos con muestra de °B enriquecido en

uno de los catodos.

Una vez finalizada las pruebas con gas P10 y !N (sin boro en el
detector) se comienza a realizar las pruebas con 1°B (ver figura 5.2.1)
en uno de los catodos dejando el otro libre de muestra de 1°B. Se
adquieren espectros de ambos catodos (no en simultdaneo, por los
motivos explicados anteriormente) para restar un espectro respecto del
otro para eliminar el fondo. Es asi que el espectro obtenido del lado que
no tiene 19B, hace a la vez de fondo de medicién, ya que las mediciones
son hechas consecutivamente, una después de la otra, con la misma
cadena espectroscopica y sin cambiar el gas ni la configuracion
electronica de medicidn. Por cuestiones de fijacion de la muestra, el 1°B
es ubicado en soportes de papel, para luego ser ubicados dentro del

detector.
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En la figura 5.2.2 se muestran los espectros obtenidos por cada catodo
superpuesto en un mismo grafico. Alli se observa como pico principal, el
aporte del 14N (pico ubicado a 0.58 MeV) el cual esta presente en ambos
espectros, pero el espectro perteneciente a la muestra que tiene 1°B,

puede notarse que tiene mas cuentas que el espectro sin muestra.

Figura 5.2.1 Muestra de 10B enriquecido en porta-muestra de papel.
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Aqui hay que recordar (capitulo 3) que estamos observando el aporte de
la particula alfa y del litio, pero estas mismas emergen de una matriz
muy densa, (el 19B), sufriendo el efecto de auto-absorcion.

Tasa (Clas/seq)

SPos. P10+N14 6% T=-1900V 100119
I I

0.04 =

Cémara \ (Boro)

Camara N (Fondo)

0.03 [~

0.M -

001 E 1 1 1 1 1 1 1 1

200 400 600 BOO 1000 1200 1400 1600
Energia (KeV)

Figura 5.2.2. Espectro superposicién, lado fondo- lado 10B,
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Haciendo la resta de ambos espectros de la figura 5.2.2, previa
calibracion en energia, se obtiene la figura 5.2.3. Se observa un
pequeio aporte en la zona del pico proveniente del protdén del 14N, el
gue podria deberse a pequenas diferencias asociadas a la multiplicacion
gue se produce en cada catodo, diferencias muy pequefnas en el flujo
promedio de neutrones térmicos y/o un posible ineficiente contacto

interno entre el anodo y la salida al BNC.

10 Esp. Dif. P10+N14
T

14r T

107 1 7

oo
T
|

Tasa (Ctas/seq)
=z}
T
1

2+ 4

I 1 | | | | | | |
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Energia (KeV.)

Figura 5.2.3. Espectro diferencia entre lado Boro -Lado fondo.
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Para eliminar este conteo aportado por los protones de 0.58 MeV, se
aplicod la técnica Monte Carlo mediante la cual se reemplaza esa porcion
del espectro por una curva que posee una dispersion similar a la que
mantiene el espectro diferencia, de esta manera se puede eliminar dicho
pico, completando el espectro diferencia y luego puede calcularse el
area. Con este procedimiento (de restar los espectros), se tiene como
objetivo restar efectos de fondo electronico y ademas posibles efectos
producidos por interaccion de neutrones no termalizados que puedan
generar algun conteo no deseado, el cual no provenga de la reaccion de

interés. Ver figura 5.2.4.

Posteriormente, se repite la experiencia anterior, utilizado la misma
muestra de boro ubicada en el mismo catodo, salvo que se cambia el
gas de llenado y esta vez se usa la mezcla Ar+14N 10 % a presion latm
(absoluta). En esta prueba se intenta observar posibles efectos en la
multiplicacion, en el interior del catodo al incluir solo Ar con 14N. O sea,

no existe metano en la mezcla de gas (figura 5.2.5).

Ocurridé que si bien, el espectro pudo ser adquirido, se observaron lo que
parecian ser descargas durante el proceso de configuracién electrénica y
suba de tension (lo que coincide con lo explicado en el capitulo 2). El

llenado de gas del detector se realiz6 en el laboratorio L.I.D.
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1072 Espectro procesado Dif. V-N P10+N14 T=-1900 100119
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Figura 5.2.4. Espectro diferencia, modificado mediante la estrategia matematica
comentada (Monte Carlo) para eliminar la diferencia en el pico de protones.
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Aqui resulté que el espectro diferencia fue mas facil de interpretar que el
anterior luego de la calibracién de energias de cada espectro, por tal
motivo no fue necesario emplear método comentado para el calculo del

area (ver grafico 5.2.6).
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Grafico 5.2.5. Espectro superposicion, espectro fondo- espectro 10B,
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Aqui el area bajo la curva del espectro diferencia entrega una tasa de
2.86 cts/s (9 %), al igual que antes se trata de cuentas provenientes de
particulas alfa y litios. Se recuerda que estamos haciendo la
comparacion entre tasas de conteo para los dos espectros en la misma
region de interés, debido a que los diferentes experimentos no se
realizaron durante un mismo intervalo de tiempo, como fue comentado

anteriormente.

w1073 Espectro Diferencia. Camaras V-N. Ar +N14 10% T=-1900
= 1 1 1 1

Espectro diferencia
50 para calcular el area
bajo la curva

Tasa (Ctas/seq.)

200 400 600 80O 1000 1200 1400
Energia (KeV.)

Grafico 5.2.6. La tasa de conteo bajo la curva fue de 2.86 cts/s (9 %). No se volvid a
usar la mezcla argdn nitrogeno durante todo este trabajo y se continud con la mezcla

P10.
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Estas experiencias realizadas nos indicaban que se obtuvo un resultado
comparable. O sea, con la misma muestra habiendo utilizado mezclas
diferentes de gases, se pudo reproducir el area bajo la curva con una

discrepancia entre ellas inferior al 5 %.

Se observd que el calculo de darea mediante este método tiene como
inconveniente que mantiene una incertidumbre importante, rondando el
10%. Experiencias posteriores donde se redujo la cantidad de boro en la
muestra indicaron que este método de calculo del area diferencia, tenia
inconvenientes de aplicacién y no se siguié avanzando en esta forma de

calculo.

Finalmente se comenta que esta prueba sirvid para evidenciar que

referir un catodo respecto al otro podria ser un buen procedimiento.

5.3 Experiencias realizadas con el contador doble apantallado

con Cadmio

Como un ejercicio siguiente, se pensd reducir la cantidad de 1°B a
detectar de forma que resulte evidente a simple vista (figura 5.3.1). Se
decidié no usar la balanza para pesar las muestras porque no se dispone
de mucha cantidad de boro metalico enriquecido en 1°B y el hecho de

realizar pesadas de las muestras, puede ocasionar pérdida de material.

Paralelamente, se sometié al boro a una nueva molienda para lograr una

diminucién del tamano respecto del logrado anteriormente (usado en
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pruebas anteriores) y si bien no fue posible en esta ocasiéon hacer la
microscopia para conocer el tamafio final del grano, se logré observar en
los espectros, en la regidén de energias vinculadas a las particulas alfa,

gue se notaba mas definida (como se vera mas adelante).

Al comenzar con las mediciones (configuraciones de la figura 5.3.2), se
notd que la tasa de conteo habia disminuido considerablemente respecto
los ensayos anteriores (lo que era esperable porque habia menos boro).
Las cuentas que aportaba la reaccion del 1°B al espectro eran muchas
menos que las que aportaba el 14N. Se necesitaba un tratamiento
especial para el calculo del drea en la zona donde solo aportan cuentas

las particulas alfa.

Reduccion en la cantidad de boro 10

: |I|I1|||III!|III!|.l!I

Primera muestra Muestras reducidas en cantidad

P

Figura 5.3.1. Reduccién de la cantidad de 1°B en muestras para caracterizacion.

Universidad Nacional 5:?;'“':3";:';"';'
de San Martin e

Pagina 121



‘s Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Universidad Nacional
de San Martin

Esto motivd a pensar que se debia separar el espectro en dos regiones,
una que contenga solo el pico provocado por la reaccién del N y otra
aquella zona de mayor interés donde solo habia un aporte efectivo de
cuentas provenientes Unicamente de la reaccién del 1°B con el neutrén
térmico. En el apéndice (D) se comenta sobre las primeras mediciones
realizadas, observaciones y algunas conclusiones que fueron obtenidas

al respecto.

~
Configuracién moderadora
para el detactor doble citodo

~
Configuracién moderadora

para el detector doble citodo Parafina Parafina

Detector

Cadmio

Detector

A

Fuente

v

Configuracion sin apantallar con Cd

L

Fuente

Configuracion con detector
apantallado con Cd

Figura 5.3.2. Configuraciones de medicion, con y sin envoltura de
Cadmio rodeando al detector.
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La figura 5.3.3 muestra el espectro de fondo obtenido con un catodo y el
espectro con el detector apantallado superpuesto (lado fondo). La figura
5.3.4 muestra el espectro obtenido con el catodo que posee la muestra
(lado muestra), alli se observa como en la zona donde se espera solo el
aporte de las particulas alfa al espectro, se distingue la presencia de las
mismas, a pesar de que se habia reducido considerablemente la

cantidad de boro.

Sin embargo, esta observacion de presencia de boro en el espectro se
tornaba algo mas complicada de apreciar a simple vista. Para volver a
mejorar esta apreciacion visual en el espectro, (con menos boro en la
muestra) se procedid a reducir levemente el porcentaje de N en la
mezcla de gases con el propdsito de mejorar la multiplicacion dentro del
detector. Entonces la mezcla que se comenzd a usar usada fue P10 +
6% de 1“N. Con este cambio se pudo observar en los espectros que se
mostraran siguientemente (apartado 5.3.a), tanto en la muestra de boro
como en las muestras de agarosa con °B (mas adelante, apartado 5.4),
una mejora en la definicién del espectro (es decir, que se aprecia una
elevacion en la zona donde se espera ver el aporte de las particulas alfa
espectro). Aqui intervienen la accion combinada del efecto de reduccion

en el espesor de la muestra, sumado a la mejora de la multiplicacion.
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Lado fondo. sin boro. Tensian 1750W
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Figura 5.3.3. Lado fondo, superposicion de espectros. Se muestra el pico del nitrégeno,

medicidn realizada sin apantallar el detector y el espectro que corresponde al detector
apantallado con la ldamina de cadmio.
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Observar en la Figura 5.3.4 la region entre 900 keV y 1500 keV. Alli se
revela la presencia de particulas alfa en el espectro. La contribucion del

litio no se resuelve porque queda apantallada por el pico de protones,
por estar mas cercano en energia a este ultimo.

Lado muestra, boro enriquecido. Tension 1750V

ry T T T T T =
& |
%
SN | Lado con muestra 1
0.020 4 % S— de boro.
% 3 - Mismo lado apantallado | ]|
W : 3
- % 3 ; con Cd |
00151 ' ‘
o
)
Y
0
& 0.010
)
]
0
©
|_
0.005 -
0.000 - - | :
i : i - i
0 500 1000 1500 2000
Energia (KeV.)

Figura 5.3.4. Lado muestra. Superposicion de espectros muestra

apantallada con Cd. Recordar que esto fue logrado con un flujo del orden
de 700 n. cm=2.seg™.

y muestra
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5.3 a Boro en ambos catodos del detector

Los ensayos siguientes se realizaron con boro en ambos catodos. Ya se
habia observado que el haber reducido la cantidad de boro en la
muestra hacia mas complicada su apreciacion a simple vista en el
espectro. Entre ensayos se utilizaba siempre la misma configuracion
electronica (que se consideraba la mas adecuada). Las Unicas
variaciones consistian en abrir la tapa del detector, volverlo a cerrar,
hacer vacio hasta 50 mtorr y luego volver a cargarlo realizando la
mezcla de gases. En este procedimiento no se movian las muestras de

su posicion.

Lograr siempre la misma mezcla de gases entre cada medicion resultd
ser el procedimiento mas complicado, debido a que la instrumentacion
con la que se contaba en el laboratorio (L.M.R) no estaba disenada para
tales efectos. Tampoco se podia adquirir una mezcla preparada porque
también se intentaba descubrir la mejor mezcla de gases, que
permitiera multiplicacion y una buena identificacion de las particulas
producto de la interaccion del 1°B y el N con el neutrén termalizado.
(Recordar que el agregado de nitrégeno al P10 perjudica la

multiplicacion).

Entre las acciones para estudiar cdmo mejorar y caracterizar el proceso

de medicion, se proponen las siguientes:

a) Las mediciones deberian ser mas prolongadas para lograr una

cantidad de cuentas que mejore la estadistica.
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b) Como se trabaja en el desarrollo de un método secundario de
medicidén, se introducirdn muestras con boro en ambos catodos y se
referenciara un catodo respecto del otro, como si se tratase de un
patrén de boro caracterizado, proveniente de alguna otra técnica de

medicidén (algo que podria ocurrir en un futuro).

Se busca relacionar el area del espectro obtenido por el catodo
gue posee la muestra “supuesta como patrén”, con el area del
espectro producido por el otro catodo con la muestra “supuesta
como incégnita”. Esto permitira estudiar como deberia ser en
un futuro, el procedimiento de colocar un patrén en un catodo y
la muestra en el otro catodo y luego inferir la concentracién

incégnita.

En concordancia con lo comentado anteriormente, se puede
realizar una especulacion tedrica acerca de como deberia ser el
procedimiento para medicion de muestras Yy posterior

cuantificacion de 1°B.
Se plantea las siguientes condiciones experimentales;
I. Se tienen dos muestras del tipo bioldgicas, una identificada
como muestra patron y la otra como muestra incdgnita.

Ambas muestras mantienen una geometria similar como asi

mismo, propiedades fisicoquimicas que las hacen
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comparables una con otra. En las mediciones por métodos
secundarios es deseable que el patron se asemeje lo mas
posible a la muestra incognita, esto reduce la aplicacién de
factores de multiplicacidn o aproximaciones que podrian

aumentar la incertidumbre de medicion.

II. Caracteristicas constructivas del detector, hacen esperable que

la eficiencia de deteccidon del catodo (V) y el catodo (N),
sean similares, en las condiciones del apartado anterior,
sumado a la condiciéon de que el detector recibe el mismo
flujo térmico en ambos catodos (se observéd

experimentalmente, ver Apéndice C).

III. Para la muestra patrén, se conoce la cantidad de 1°B en ppm y

la misma es ubicada en el catodo (V). La muestra incégnita,
a la que se le desea conocer las ppm de 9B es colocada en
el catodo (N).

Una vez finalizada la adquisiciéon de los espectros, la muestra
patron indica un conteo correspondiente al area del espectro de

interés (por ejemplo, la zona donde solo aportan las particulas
alfa). Se identifica esta area como Asp para identificarla como

Area del espectro alfa del patrén.

Paralelamente se realiza la medicién en el catodo (N) de la

muestra incognita y luego a las cuentas que formaran el area
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de interés se las identifica como Aam y nos referimos al Area

alfa de la muestra, dato extraido del espectro. La medicion es
en simultaneo, por lo tanto, no seria necesario trabajar con la

tasa de conteo.

Con el area del espectro ya determinada y las ppm conocidas

del patrén, podemos definir una eficiencia como sigue:

B Aap
Hp - ppm(patron)

(Ec. 5.3.a.1)

Lo mismo podemos hacer con la muestra incégnita (recordando
aqui que las cuentas Aam son dato y la incégnita son las ppm),

entonces tenemos:

_ Aam
fm = ppm(muestra)

(Ec.5.3.a.2)

Ahora utilizamos el hecho de que la eficiencia es la misma en
ambos catodos, entonces igualando las ecuaciones (5.3.a.1) y

(5.3.a.2) tenemos:
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~ Aam Aap
ppm(muestra) ppm(patron)

(Ec. 5.3.a.3)

Operando matematicamente:

ppm(patiron)
Aa p

ppm(muestra) = Aam

(Ec. 5.3.a.4)

Esta seria la manera en que, bajo las hipdtesis mencionadas, se
podria estimar las ppm de 1°B en la muestra, con la ayuda de

un patron calibrado.

c) Finalmente, para la experiencia de laboratorio a realizar, se propone
hacer una serie de mediciones y calcular un valor medio de las mismas y
su desvio estandar. Analizar este desvio puede dar una idea de cuan
comparables son dos experimentos, en donde la mezcla de gases es
similar pero no es idéntica entre cada ensayo y determinar un desvio

estandar para estudiar la muestra incognita.
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En todo este analisis se asumid que ambas muestras a medir poseen la
misma masa, esto para simplificar el razonamiento, pero no
necesariamente podria ser asi, entonces deberiamos hablar de

concentracion de boro en la muestra.

Con el objetivo de ensayar el procedimiento tedrico comentado
anteriormente y la estabilidad de éste (principalmente respecto a una
variable sensible, que en nuestro caso es la preparacién de la mezcla de
gas), se pensoO realizar una serie de mediciones y comparar sus

resultados.

Entonces, se coloca boro enriquecido en ambos catodos (en cantidades
diferentes). Este boro enriquecido, hara de patron (en un lado del
catodo) y muestra incognita (en el otro catodo). Estos primeros ensayos
se hicieron con boro enriquecido (luego se usara agarosa con !°B en

ppm, como se vera mas adelante).

Una vez colocado el boro se continla con el procedimiento usual de
carga del detector, o sea, se realiza vacio en el detector hasta la presion
establecida y luego se lo llena con la mezcla de gases a presién de

trabajo.

A partir de ahi, se realiza la adquisicion de los espectros provenientes de
ambos catodos (con el detector sin apantallar con Cd), luego se rodea el
detector con cadmio (Cd) y se vuelve a medir en ambos catodos. Todo

este procedimiento conforma una medicion.

La siguiente medicién se diferenciara de la anterior porque el

procedimiento implica la apertura del detector con la consiguiente
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liberacion del gas usado en la medicién anterior. Luego se cierra
nuevamente y comienza la repeticién del procedimiento anterior, sin
retirar las muestras de boro de cada catodo. Se realiza el vacio inicial
para luego volver a llenarlo, tratando de replicar la mezcla de gases

preparada anteriormente.

Estos ensayos también permiten verificar la estabilidad del detector, en
términos mecanicos (o0 sea su robustez respecto al desarmado). O sea,
si su funcionamiento no es afectado cada vez que se desmonta desde la
tapa para introducir una muestra (aqui se recuerda que, dado que se
trabaja con tasas de conteo muy bajas, se pueden producir diferencias
gue con tasas de conteo elevadas no son visibles). En segundo lugar, se
sabe que la mezcla P10+N no se puede preparar exactamente igual
cada vez que se hace el llenado del detector y esto podria generar
diferencias en el proceso de multiplicacion entre diferentes ensayos.
Entonces, se realizaran una serie de mediciones para analizar valores

medios, como se comenta en el apartado siguiente.
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5.3.b. Analisis del espectro

Con el nuevo procedimiento, lograr un conjunto de mediciones
consideradas apropiadas, demoraba unos cinco dias, esto es debido a
gue se estd trabajando con un flujo de neutrones estimado de 7.102
n.cm—2segl. Este tiempo era el necesario para obtener un nimero de
cuentas adecuado. Cada catodo aportaba dos espectros, uno con el
detector sin apantallar y otro con el detector apantallado con la plancha
de cadmio, la cual se acomoda de manera que rodee al detector. La

figura 5.3.b.1 muestra una superposicion de estas dos mediciones.

Muestra no biolégica 1850V Lado N

T T T T T 1

0.045 — =

0.04 — =

0.035 — -

—— Muestra

0.03 — Cd —

E 0.025 — —
= Muestra

002 - / |

Cd

0.0156 — =

0.01 — —

0.005 — =

0 —— I 1 I t t b e

500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Energia KeV

Figura 5.3.b.1. Espectros superpuestos de un mismo catodo. Detector apantallado y
sin apantallar. Catodo identificado como N.
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Una vez obtenidos los espectros de interés para cada catodo, luego se
restan de la siguiente forma: al espectro obtenido de la medicion del
detector sin rodear con cadmio se le resta del obtenido con el detector
rodeado con cadmio (Cd), esto se realiza para cada catodo. Ver figura
5.3.b.2.

Muestra no biolégica 1850V
T T T T

0.035

0.025

0.02 — n

Tasa

vots - Espectro diferencia
| Muestra - Cd

0.01

0.005

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Energia KeV

Figura 5.3.b.2. Espectro diferencia entre catodo N sin Cd y catodo N con Cd.

| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin o

134



Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Diferentes ensayos (como se comentd anteriormente) llevaron a la
conclusién de que se puede establecer una relacion de areas del
espectro diferencia obtenido de cada catodo, dividiendo el espectro
diferencia producido por cada catodo en dos partes de interés. Ver
figura 5.3.b.3.

Entonces, por un lado, se identifica el drea del pico de protones, luego
se etiqueta o denomina (por ejemplo) como App, luego se identifica el
area que es aporte de las particulas alfa y litio producidas por la
reaccion, y se identifica como As.. Esto se repite para cada espectro

(catodo V y catodo N).

Como se comentd, para el anadlisis de las areas de los espectros se
parti6 de la hipotesis de que la relacidn entre los catodos debe
mantenerse, aunque no se puedan igualar las condiciones de llenado y
mezcla de gases entre diferentes ensayos. Mas precisamente, se esta
afirmando que, por cada ensayo, si hacemos:

v

_AaL = Raal

N

AaL (Ec.5.3.b.1)
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Figura 5.3.b.3 Areas de interés del espectro diferencia.
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Donde el supra-indice V o N hacen referencia al espectro obtenido con la

muestra en el catodo V o N respectivamente.

Lo mismo podemos hacer con el area del pico de protones, obteniendo:

4

N
App (Ec.5.3.b.2)

El siguiente paso luego de calcular las relaciones indicadas por las
expresiones 5.3.b.1 y 5.3.b.2, para cada experimento de medicidén, se
genera una lista de valores Rpp Yy RaaL y asi se calcula un valor medio de
estas cantidades. Se espera la situacién en la cual puedan existir
diferencias en la multiplicacion producida en el detector entre cada
ensayo, debido a pequefas diferencias en la mezcla de gases preparada
para cada medicion. El apéndice (D) comenta algunas experiencias que

se realizaron para estimar el conteo en cada sector del espectro.

Se obtuvieron tres valores de cocientes de areas Rpp Y RaaL, por cada

valor de tensién de -1750 V y -1850 V.

Se elevo la tensidén en 100 V para observar si existia alguna diferencia
significativa en el conteo, respecto de una variaciéon de tensién, que no
superaba el 7% de la tensién aplicada, esto es para detectar si
variaciones de pequefios rangos en la tensién, podrian modificar el
comportamiento proporcional de manera que un catodo ya no

conservara relacion con el otro, lo cual no fue observado.
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El criterio de tomar dichos datos como elementos de un mismo conjunto
de mediciones a pesar de provenir de experiencias donde se habia
aplicado diferentes tensiones, se considerd aceptable luego de observar
gue estos datos (en su mayoria) se mantenian dentro de una
discrepancia de 30 respecto del promedio de las areas, aqui se recuerda
gue también se vuelve a preparar la mezcla de gas y se llena en
detector con el mismo y luego se lo coloca en la configuracién de

moderacion, esto para cada medicidn.

Entonces, los resultados obtenidos fueron tratados como parte de un
mismo conjunto y se realizd6 un promedio y se calculd su desvio

estandar y la incerteza del promedio. Ver tabla 5.3.b.1.

Aqui es conveniente aclarar que para simplificacion de notacidn, en las
tablas y graficos que siguen, a las areas del espectro calculadas, las
llamaremos V o N segun el catodo que adquirié el espectro. A las
relaciones Rpp 0 RaL (del ejemplo comentado anteriormente), las
llamaremos V/N y en las mismas tablas y graficos se aclara si pertenece
al sector del espectro correspondiente al pico de protones o al conteo

relacionado con las particulas alfa vy litios.

Mientras no se cambien las dos muestras en el interior del detector y el
unico cambio realizado sea el comentado anteriormente, o sea, vaciar y
llenar de gas el detector, entonces es de esperar obtener cierta relacién
entre las areas obtenidas con un catodo y el otro. La multiplicacion no
serd la misma entre cada ensayo, pero esto les sucede a ambos
catodos, entonces podemos intentar observar la correlacién que

mantienen las areas de interés en cada medicion.
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Para conocer el coeficiente de correlacién {R} en los valores de las
areas que se obtienen de ambos catodos (para el pico de protones y
para la regién alfa-litio), graficamos el area indicada como V respecto
del area identificada como N de cada ensayo y esto se hace tanto para
el pico de protones como para el area correspondientes a las particulas
alfa y litio (ver figura 5.3.b.4). Es importante porque el método de

calculo requiere de esta correlaciéon, como se comentd anteriormente.

V neto M neto N
1850_3 0.652 1.037 1.589
1850 2 0.531 0.857 1.615
1850 1 0.517 0.829 1.604
1750_3 0.349 0.640 1.834
1750_2 0.300 0.530 1.768
17501 0.226 0.433 1.915
Promedio 1,721
Desvio 0127

Incert. % 3

Tabla 5.3.b.1. Relacién en el drea de pico de protones
Aqui el valor promedio de la relacidn entre ambos catodos es Rppe= N/V =1.721 (3 %).
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La correlacion de datos indica un valor de R= 0.997 (fuertemente

correlacionados).

Relacion entre areas, pico de protones
0.7 . : , : : , .

=]
o

Area Vv (ctasfseg.)

[ ]
0.2 » 1
) ® Punto formado por| -
= areaM y areaV
0.2
0.4 0.5 0.8 07 08 0s 1.0 1.1

Area M (ctas/seg.)

Figura 5.3.b.4. Se observa la correlacién que mantienen las areas calculadas con los
espectros que entrega cada catodo.

Esta relacién encontrada entre las areas del catodo N y el catodo V es
indicadora del buen funcionamiento del equipo. La mezcla de gas puede
cambiar entre diferentes ensayos, pero la multiplicacién de cargas que
se produce en cada catodo debe aumentar o disminuir de la misma
manera en ambos, porque ambos estan inmersos en el mismo gas. Si
esto no ocurriese, no se podria comparar o referir el espectro obtenido

con un catodo contra el otro, o sea, no se podrian comparar las areas.
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La figura 5.3.b.5 muestra cdmo se comporta el cociente de las areas
hallado Rpp= N/V, datos de la tabla 5.3.b.1. Se aplica un criterio (criterio

de Student) para el anadlisis de datos donde el conjunto reducido, esto

para determinar si algun valor es no aceptable.

Valores de N/V con Intervalo de confianza

. . 1.836
Lo : . 1.605

L ]

Valores M

1,000

0 1 2 3

()]
[=}]
-l

Cantidad de valores

Figura 5.3.b.5. Relacién del cociente N/V correspondiente al drea del pico de protones

junto con su desvio estandar. Aqui N/V representa a la relacién Raap (Ec. 5.3. b.2). Las

lineas horizontales representan valores de coeficientes de confianza (95 %) para
conjuntos de datos < 30, criterio de Student.
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Ahora interesa aplicar el mismo tratamiento de los datos a la siguiente
region de interés en los espectros, o sea, donde solo hay aportes de las

reacciones de captura en boro, es decir, particulas alfa y litio.

Realizando idéntico procedimiento al conjunto de datos, pero esta vez
en el area de interés del espectro donde mayormente hay aporte de
particulas alfa y litio, pero no del protdon del nitrégeno, se confecciona la
tabla de valores (Tabla 5.3.b.2):

El valor identificado como promedio = 3.395 es obtenido de las
relaciones Raai =N/V realizadas con las mediciones del catodo N y V,
contiene la informacion que relaciona las tasas de conteo producidas por

ambos catodos para la regidon de interés indicada en la figura 5.3.b.3

como AaL, donde se toma en cuenta aporte de las particulas alfa y litios.

Luego del tratamiento realizado de datos, se intentd observar una
esperable correlacion entre los valores obtenidos con un catodo,
respecto del otro. Con este objetivo se graficd el area de interés que se
obtenia del analisis del espectro que proveia la muestra en el catodo (V)

contra su equivalente del catodo (N).
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En la figura 5.3.b.6 se observan variaciones entre diferentes mediciones
sucesivas de la misma muestra (a dos tensiones de trabajo, igual que
antes), lo cual se denota en la muy baja correlacién entre los grupos de

mediciones (cosa que no se observa en el pico de protones).

La falta de correlacion entre los resultados de las areas es impedimento
para el uso del método, porque indicaria un cambio en la multiplicacién

de un catodo respecto del otro.

Med. \ neto M neto MV
1850 3 0.132 0.450 3.404
1850_2 0.121 0.447 3679
1850_1 0.094 0.426 4524
1750 3 0.143 0,433 3.021
1750 _2 0.135 0.406 3.007
1750_1 0.140 0.380 2721
Promedio 3.395
Desvio 0.590
Inc. % 7

Tabla 5.3.b.2. Valores de tasa de conteo obtenidos en los catodos V y N,
También se observa la relacién entre citodos Raal = N/V para boro enriquecido en 19B.
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Relacion entre las areas de los catodos y las tensiones de trabajo
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Figura 5.3.b.6. Areas asociadas a la deteccion de las particulas alfa y litio, para la
tensién de 1750V se tiene; Correlacion = 0.434. Interprétese el area en unidades de
ctas/s. Areas asociadas a la deteccién de las particulas alfa y litio, para la tensién de
1850V, se tiene una Correlacion = 0.987. Interprétese el area en unidades de ctas/s.
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Haciendo un andlisis similar al realizado anteriormente, aplicamos el

criterio de Student y puede verse como el criterio descarta dos valores

de los calculados, figura 5.3.b.7.

Valores de N/V con Intervalo de confianza

3.94

Valaoras M/

0 1 2 3

Cantidad de valores

2.85

L
[=}]
4

Figura 5.3.b.7. Relacion del cociente Raat= N/V correspondiente al cociente de las areas
obtenidas de las muestras de '°B. Aqui vemos (igual que antes) que las lineas
horizontales representan valores de coeficientes de confianza (95%) para conjuntos de

datos < 30, criterio de Student.
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Entonces, esta situacion podria deberse a que se necesitaria una mayor
tasa para analizar esta parte del espectro, ya que esta falta de
correlacion no es observable al estudiar el pico de protones de la misma
medicién, donde la tasa es mayor. De todas formas, se debe considerar

gue el numero de datos es bajo (6 datos).

Finalmente se comenta que la tasa de conteo aumenta con el flujo de
neutrones térmicos, lo que se puede obtener mejorando la configuracién

de moderacion (o aumentando el nimero de fuentes).

Las mediciones que se realizan llevan ademas incluidas una forma de
controlar si el detector se encuentra bien apantallado con cadmio,
observando los espectros obtenidos por ambos catodos, luego de
apantallar al mismo. Haciendo una superposicion de estos espectros, no
deberia verse diferencia entre uno y otro, ya que los neutrones térmicos

no logran pasar hacia el detector, ver figura 5.3.b.8.
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2« 10°3 Superposicion detector con Cd
T

[ | I I I I T I

Tasa

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Energia KeV

Figura 5.3.b.8. Superposicién de espectros, catodos V y N. Detector apantallado con
Cd. Siempre se realiza este control de los catodos, para ver la coincidencia del

espectro fondo entre ambos.
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5.4 Pruebas con 1°B en agarosa

Esta etapa experimental resulté importante ya que se trabajo con
muestras cuya concentracion de 19B era conocida. Esto fue posible
con la colaboracion y experiencia del grupo de BNCT de
“Imagenologia del Boro”, perteneciente al Departamento de
Radiobiologia de la CNEA. Uno de los aspectos mas importantes en
BNCT es el conocimiento de la “microdistribucion” del boro a escala
celular. Para ello es necesario contar con un método que permita
“mapear” la distribucién de boro en una muestra de tejido. El grupo
de Imagenologia del Boro ha desarrollado y puesto a punto en CNEA

la técnica de autorradiografia neutrdnica, especificamente en BNCT.

La misma permite obtener la informacion deseada con una
practicidad tal que la hace apropiada para el estudio sistematico de
muestras de tejidos de animales o biopsias de pacientes. Ademas, el
grupo de Imagenologia del Boro ha desarrollado patrones de
concentracion de boro en matrices equivalentes a tejido para la
completa caracterizacién cuantitativa de mapas de distribucidon de

boro a escala microscépica.

El grupo emplea diferentes tipos de geles de agarosa, a los cuales se
les adicionan cantidades conocidas de boro para luego ser utilizados
como patrones para cuantificacion de 1°B, (el laboratorio utiliza

SSNTD como detectores y aplica la técnica descripta en el capitulo
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De esta forma se comenzd a realizar mediciones con muestras

de agarosa con 1°B que aportd el grupo de Imagenologia. Esta

valiosa colaboracion nos permiti6 avanzar en las siguientes

cuestiones:

a) Este tipo de patrén posibilitaba trabajar con una muestra que

b)

contiene concentraciones conocidas de 19B, las cuales también se
miden con otros sistemas de analisis cuantitativo elemental y que
a su vez por sus caracteristicas resulta comparable con muestras
de tejido bioldgico. De esta forma los resultados obtenidos
durante el desarrollo de esta técnica, también podrian
compararse con otros métodos de medicion implementados en
CNEA.

La densidad de la agarosa que contiene el 1B es de
aproximadamente 1.03 g.cm3, similar a la densidad de los
tejidos blandos. Esto resulta conveniente porque se esperaria ver
un espectro generado por las particulas alfa y litio comparable
con el que se obtendria con wuna muestra de tejido,
principalmente por cuestiones asociadas a auto-absorcidon de las

particulas en la muestra (para espesores comparables).

c) Las muestras de agarosa fabricadas por el grupo de Imagenologia

poseen una cantidad de boro conocida en ppm en un rango tal
gue nos permitird comenzar a medir muestras con cierta

concentracion de 9B que sea detectable en nuestro sistema para
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luego empezar a reducirla hasta determinar el minimo valor
detectable por nuestro equipo. Detectar cantidades inferiores a

50 ppm seria un resultado de aplicacién en BNCT.

5.4.a. Agarosa con 9B en ppm dentro del contador proporcional

El patrén, luego de su preparacidén, se deshidrata con el paso del
tiempo y esto produce la reduccién de su espesor. Luego de un lapso
de entre dos a tres semanas el contenido de agua se estabiliza, pero
se reseca volviéndose algo fragil, lo que se hace mas notable para
espesores delgados (alrededor de 30 um). La agarosa se prepara
sobre una lamina de lexan (nombre comercial del material detector
que se usa en el laboratorio de imagenologia del boro tipo SSNTD)
de aproximadamente 0.5 mm de espesor (detalles de la preparacién

de las muestras pueden verse en las referencias, Ref. [20]. [21]).

La fragilidad de la muestra complica la manipulacion del patrén y su
ubicacién en el porta-muestra disefiado para el detector, debido al
riesgo de que se quiebre durante el proceso, se decidié continuar
usando los soportes de papel, al menos para las primeras

experiencias, segun se muestra en la figura 5.4.a.1.
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Las opciones para las muestras ofrecidas por el grupo de imagenologia
del boro, permitia optar por concentraciones de 500 ppm, 200 ppm y
80ppm de °B en agarosa (valores medios). Se comenzd probando con
la de menor cantidad de 1°B (80 ppm) y se hicieron algunas mediciones
donde se notaba cierta dificultad para observar a simple vista en los

espectros la presencia de boro.

Por ejemplo, considerar el grupo de figuras 5.4.a.2-3, donde se observa
los espectros de una muestra de agarosa con 80 ppm de 9B ubicada en

el catodo V, y una muestra de agarosa sin boro, ubicada en el catodo N.

Figura 5.4.a.1 Foto de las primeras muestras con agarosa colocadas dentro del
detector, con 500 ppm de 10B. El porta-muestra de papel surgié como solucién de
compromiso, debido que al ser tan fragil la muestra, se corria el riesgo de que esta se
quiebre en la manipulacion y con el riesgo de que esto ocurra dentro del detector, lo
que traeria serios inconvenientes (contaminacién muy dificil de eliminar, por ejemplo).
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La figura 5.4.a.2, muestra una superposicion de espectros que definen
una regiéon delimitada entre el espectro producto del detector midiendo
sin estar apantallado con cadmio y el detector midiendo apantallado.
Para la observacién, se utiliza el conteo del area en la zona del espectro
donde privilegia la accion de las particulas alfa (entre 1000 keV y 1600
keV). Cualitativamente, se observa que los espectros muestran pulsos
en la regidn donde se espera la contribucién de las reacciones de

captura en boro. Los valores de conteo fueron los siguientes:

Para 80 ppm (figura 5.4.a.2) la tasa de conteo es 0.138 (10 %) cts/s.

Para la muestra de agarosa sin boro (figura 5.4.a.3), 0.062 (10 %)
cts/s. O sea, el conteo para 80 ppm (0.138 cts/s) se mantiene un poco
mayor al doble del fondo (2. 0.062 cts/s), este es un umbral minimo
que usamos en este trabajo, para indicar que se observa particulas
provenientes de la reaccién. El criterio se basa en la experiencia que
aportd la inspeccion visual de los espectros. Se puede distinguir a simple
vista la aparicidon de las particulas alfa (principalmente) en los diferentes
espectros con los que se trabajé. A modo de ejemplo, en espectrometria
gamma es usual descontar parte del fondo de un espectro, por
inspeccion visual. Por supuesto es una apreciacién subjetiva que esta

respaldada en la experiencia del observador.

Se realizaron otras mediciones con estas muestras donde no siempre

era facil distinguir el boro.
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Pero estas eran las primeras mediciones con el nuevo material
contenedor de 19B y la experiencia acumulada en mediciones anteriores
indica que no suele observarse inmediatamente lo buscado, sobre todo

con un cambio relevante en las condiciones de trabajo.

Catodo V. Agarosa con 80 ppm de "B

0.05 — —

0.04 — —

[=]
=1
@

i

_ Boro 80ppm
—— Fondo Cd

Tasa Ctas/seg.

0.02 —

Energia KeV

Figura 5.4.a.2. Espectro producido por 19B en agarosa con 80 ppm. La zona marcada
indica la regidn en donde se calculd el area, a partir de los 1000 keV, para trabajar en
la zona de pulsos de particulas alfa.
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Por los motivos comentados, como accidon siguiente se continta el
trabajo con muestras de agarosa de mayor concentracién de boro, para

facilitar la contribucion en el espectro en la regidén de interés.

Paralelamente se realizd6 una modificacién en la configuracion de

moderacion utilizada hasta el momento. Ver figuras 5.4.a.2 y .3.

Catodo N. Agarosa fondo
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Figura 5.4.a.3. Espectro producido por agarosa sin boro, junto con el espectro
apantallado con Cd.

| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin o

154



Universidad Nacional LD :
; » Dan Beninson
j de San Martin Instituto de Tecnologia Nuclear
La configuracién de la figura 5.4.a.4 fue la mas utilizada y la que se
pudo modelar mediante mediciones con camara de fisién y luego las
simulaciones por Monte Carlo, como se comentd anteriormente y por tal
motivo se utiliza de referencia en el proximo capitulo, pero no fue la

ultima ensayada.

Se realizd una modificacidon en la geometria de moderacidon que lograba
una distribucion del moderador mas envolvente, como muestra la figura
5.4.a.5. Esta geometria mejoraba (aumentaba) el flujo de neutrones
térmicos, lo que se notaba en el tiempo de medicién. Lamentablemente
razones de fuerza mayor (la pandemia de los afios 2020 hasta 2021
inclusive) impidieron realizar una caracterizacion como se hizo con la

configuracién anterior. Sin embargo se puede asumir que los valores de
flujo se encuentran entre 700 n.cm™sy 4. 103 n.cm™s'. Entonces, con

esta configuracion se llevaron a cabo todas las mediciones que siguen

de aqui en adelante.

- ~ r
Configuracién moderadora Cenfiguracién moderadora B
para el detector doble citodo Parafina para el detector doble citodo parafina

Detector

|

.

Configuracioén sin apantallar con Cd Configuracion con detector
apantallado con Cd

Figura 5.4.a.4. Configuraciones de medicién mas usada.
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Continuando con las acciones tendientes a mejorar las mediciones se
efectuaron algunos ajustes en los contactos del detector (esto es una
cuestion que deberd mejorarse a futuro) y se comenzé a utilizar los
porta-muestras del disefio original, a riesgo de tener problemas con la
muestra, como se comentd anteriormente (ver figura 5.4.a.6). La
motivacion principal fue que el porta-muestra fue disefiado para lograr
gue la muestra se encuentre completamente en el interior del catodo (al
ras del interior del catodo), ya que posee un alto relieve (indicado en la
figura) para esa funcion, cosa que no se lograba con el soporte de papel
(de esta forma se espera que mas particulas puedan llegar al gas, por
una cuestion geométrica). El porta-muestra original es del mismo

material que los catodos, aluminio.

Detector Parafina

Lado fuente

Figura 5.4.a.5. Ultima configuracion de medicion utilizada para las
mediciones de 19B en agarosa.
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En la figura 5.4.a.6 se muestran los dos porta-muestras con la ldmina
de lexan y sobre este, la agarosa con 1°B. La lamina de lexan se adhirio
con cinta tipo “doble cara adhesiva” para unirla al aluminio. Se observd
que trabajar con recortes pequefios de lexan en algunas ocasiones traia
la consecuencia de desprendimientos de la agarosa del mismo (como se
suponia por lo fragil de la muestra), pero también se lograban muestras

gue mantenian su estructura fija, y con éstas se comenzd a trabajar.

Alto relieve del
portamuestra

Figura 5.4.a.6 se muestra los dos porta-muestras con la
ldmina de lexan y sobre éste, la agarosa con 9B
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Con todas las acciones comentadas, se realizaron mediciones con 500
ppm de 19B en agarosa en ambos catodos. La figura 5.4.a.7 muestra el
espectro obtenido en el catodo N, (idem la figura 5.4.a.8, para el catodo
V). Observar que la region del espectro donde hay sdélo aporte de las
particulas alfa puede distinguirse con mayor claridad respecto a los
graficos anteriores. La mezcla de gas utilizada es idéntica a las Ultimas
realizadas, donde se redujo el porcentaje de nitrogeno al 6% en la
mezcla P10. La tension aplicada es de -1800V, valor que fue utilizado

multiples veces.

Muestra Agarosa 500ppm 1800V catodo N
T T T T T T T T

0.14 —

012 -

—— Apantallamiento

04 L con Ch

—— Muestra en
catodo V

Tasa

Principalmente, aporte de las
particulas alfa de 1.47 y 1.77 Mev
93.7% y 6.33% resp.

0.04 -

0.02 -

0 1 1 1 1 | |

1
200 400 600 800 1000 1200 1400 1800 1800 2000
Energia (KeV)

Figura 5.4.a.7. Agarosa 500 ppm. Catodo N. Observar que se aprecia
claramente la regién alfa.

| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin o

158



|

Universidad Nacional

de San Martin

‘s Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Muestra Agarosa 500ppm 1800V catodo V
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’ I\::‘ ':l.“ll i -II
004 L Principalmente, aporte de las |
' ", particulas alfa de 1.47 y 1.77 Mev
My A 93.7% y 6.33% resp.
002 W
\m"\“a,'m;
0 "“"'J. | | | | e i T
200 400 ga0 BOO IWBDG

Energia (KeV)
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Figura 5.4.a.8. Agarosa 500 ppm. Catodo V. Observar que se aprecia la region alfa
pero no se observa contribuciones del litio. Esto podria estar relacionado con el
espesor de la matriz de agarosa. Se observd que un mismo corte de muestra puede

tener un espesor irregular.
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Apantallando el detector con Cd, se puede ver el espectro de cada
catodo sin la acciéon de los neutrones térmicos. Observar que se
encuentran perfectamente superpuestos, que es lo que se espera

obtener. Observar grafico 5.4.a.9.

Superposicion muestra Agarosa 500ppm Apantallamiento con Cd

| I I I I \ T
012 - N
01 - .
0.08 - 7
&
(u]
B
0.06 — =
0.04 - 1
0.02 - T
OJ | | | | | | e T T  i——
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Energia (KeV)

Figura. 5.4.a.9. Comparacién de los catodos apantallados, siempre se hace a modo de
control para observar que el apantallamiento sea el mismo para ambos catodos.
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Las siguientes mediciones se hicieron con 200 ppm de 1°B en agarosa y

también comprobé la deteccién de reacciones de captura en 19B.

Entonces se planted el ejercicio siguiente;

Se coloca una muestra de agarosa con 500 ppm de 1°B en el catodo N y
se lo deja fijo para las préoximas mediciones (como si esta fuese un
patron). En el catodo V se colocan muestras con 200 ppm de boro
(siempre en agarosa). Estas muestras con 200 ppm de !9B tienen
diferentes masas, para luego ver si las cuentas que se midieron con el
detector en la region de interés, mantienen relacion directa con la
cantidad de boro en la masa de la muestra. Es de esperar que la
muestra tenga una distribucion homogénea del 1°B en la agarosa, lo que

se consulté con el laboratorio proveedor.

En figura 5.4.a.10, se observa una de las mediciones realizadas donde
se ve el espectro producido por el catodo N con las 500 ppm de boro y
la figura 5.4.a.11, donde se ve la muestra con 200 ppm. Observar que
se definen muy bien la regidn alfa y regién del litio, esta ultima no se
podia observar con otras muestras. Su observacion esta relacionada con

el espesor de la misma (es mas delgada).
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Catodo N. 500ppm Boro en agarosa
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Figura 5.4.a.10. Espectro producido por el catodo N con las 500 ppm en agarosa. Se
mantuvo fija en este catodo. El peso de esta muestra se determind en 401
microgramos.
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Luego de las mediciones con el contador proporcional, se desprende la
lamina de lexan del porta- muestra (figura 5.4.a.12) y se procede a
despegar la agarosa con el 1B de la ldamina lexan, mediante un

instrumento de corte (tipo navaja).

Catodo V. 200ppm. Boro en agarosa

Pico de protones
del nitrogeno

A

0.05

0.04

0.03

Tasa de conteo

0.02

Region del litio

/ ]

Region alfa

0.

200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200

Energia keV.

Figura 5.4.a.11. Muestra con 200 ppm de '°B en agarosa, observar que se definen muy
bien la regidn alfa y la regidn del litio. Esta muestra pesd 298 microgramos.
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Luego de desprender la agarosa de la lamina de lexan, se deposita la
muestra en un soporte de vidrio (figura 5.4.a.13) y es llevada a la
balanza (figura 5.4.a.14). Previamente el soporte de vidrio fue pesado
para colocar el cero de referencia. La balanza pesa con una

incertidumbre de 1.10°® gramos.

it § N
LN n it ¥4 o B s i
Figura 5.4.a.12. Agarosa con el 19B sobre la Idmina
lexan observar la forma irregular de las muestras

Figura 5.4.a.13. Muestra de agarosa en el soporte vidrio para llevar a pesar (L.M.R).
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Se realizaron varias mediciones durante el proceso de optimizacion,
como se comento y se selecciond (al azar) un grupo de las ultimas para
hacer pruebas buscando relacionar la masa de las muestras medidas,
con el conteo obtenido (las mismas se conservaban porque los ensayos
son no destructivos). En la tabla 5.4.a.1, se aprecia el resultado del
conteo obtenido de los espectros de cada catodo junto con sus
asociadas masas de agarosa con 9B que fueron colocadas en el detector
y luego pesadas en la balanza. Recordamos que un conjunto de
mediciones para cada muestra se realiza en 5 dias, (esto es, medir en el
catodo N, en el V y luego lo mismo con el detector apantallado con Cd),

para obtener una estadistica aceptable en el espectro.

Lt

Figura 5.4.a.14. Balanza y una de las muestras de agarosa que fue pesada entre otras (L.M.R).
Se observan dos pesadas, una de 298 pg y otra de 50 pg.
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De los resultados obtenidos indicados en la tabla 5.4.a.1, se puede
observar que no se pudieron hallar las relaciones esperadas (mayor
masa de muestra, entonces mayor conteo registrado). Por ejemplo, si
se observa que para una masa de 50 pg se tiene una tasa de 0.350
ctas/s, entonces para una masa de 298 pg (casi 6 veces mas) se tiene

una tasa de 0.423 cts/seq, (se esperaria cercano a un factor 6 también).

Hasta aqui se trabajé con las muestras de agarosa conteniendo boro en
el orden de las ppm. Qued6 determinada la posibilidad de deteccién de
10B en concentraciones entre 80 ppm y 500 ppm en agarosa. Esta
misma se produjo en una cantidad de masa muy reducida, las cuales
eran inferiores a 500 pg. No es posible ofrecer valores cuantitativos de
concentracion de 9B con los datos relevados por los motivos
comentados anteriormente. En las conclusiones se discutirdn posibles

causas de este resultado.

Cdtodo N pesoug |tasaneta |CatodoV |pesoug tasa neta
500 ppm 401 0.19 200 ppm 298 0.3339
500 ppm 401 0.308 200 ppm 2 298 0.423
500 ppm 401 0.168 200 ppm 3 98 0.2439
500 ppm 401 0.278 200 ppm 52 0.350
Incertidumbre < 10% Incertidumbre < 10%

Tabla 5.4.a.1 Resultados del conteo en la zona alfa, seleccionado entre 1000 keV y
1800 keV. Observar que se requiere una minima catidad de muestra para registrar el
conteo. Tasa neta en cts/s.
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A pesar de esto, la experiencia ganada fue suficiente como para realizar
observaciones que seran necesarias de encarar en una futura etapa del
trabajo ya tendiente a lograr la cuantificacion, lo que requerira también
algun tratamiento especial en la muestra antes de ser ubicada en el
porta-muestra, sumado a cuestiones técnicas que seran desarrolladas

en el apartado conclusiones.
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Capitulo 6

6.1 Simulaciones Monte Carlo para el desarrollo de una nueva

configuracion de moderacién

Como se comentd en el inicio del capitulo 3, se utilizaron tres diferentes
configuraciones de termalizacién, construyendo las mismas dentro de
las posibilidades que podia brindar el laboratorio. La experiencias
indicaron que seria necesario aumentar la cantidad de neutrones
térmicos para lograr una mayor tasa de conteo. Esto motivd a trabajar
en un posible diseno, mediante técnicas Monte Carlo, para una

configuracién que cumpla este fin.

En este capitulo se intenta un disefio de una nueva configuracién de
moderacion con las posibilidades que nos ofrece la simulacion mediante
métodos Monte Carlo. Los aspectos principalmente investigados seran:
geometria de la configuracién, cantidades de fuentes de neutrones y
ubicacion de las mismas en el moderador (parafina) para generar una

mayor cantidad de neutrones térmicos en la zona detector.

Por otra parte, se incluird una simulacién Monte Carlo para evaluar el
equivalente de dosis ambiental, establecido por una configuracién de

moderacion que incluye dos fuentes de neutrones (apéndice G).

Para la simulacion del moderador se utilizara el cdédigo Monte Carlo
MCNP6.2 y los estimadores que proporciona el mismo, identificados
como Tally F4 y Tally Mesh Tipo 1. En las referencias (Ref. [22]. [23]).
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[24]), puede obtenerse una explicacibn mas completa que la
desarrollada aqui. El Tally 4 es un estimador del flujo de particulas
registrado en un cuerpo geométrico cerrado (celda). Por otro lado, una
Mesh permite obtener un estimador del flujo de particulas presente en
una regién que puede contener mas de una celda, generando una red
tridimensional que contiene la informacidon del estimador del flujo de
particulas asociado a una ubicacion espacial dentro de la mesh
generada. Segun lo que se requiere observar, se opta por uno u otro

estimador (tally) y las unidades de ambos son particula.cm2.

La parafina resulta ser el moderador conveniente que se elige para el
proyecto de disefo. Para reducir la energia de los neutrones hasta
niveles térmicos (por debajo de 0.5 eV) el neutrén debe perder su
energia mediante colisiones con alguna estructura poli-atdmica. Si la
estructura posee hidrégeno, esta pérdida de energia se hace muy
eficiente en el sentido de que no se requieren grandes espesores de
material moderador (por ejemplo, para neutrones de energia media 5.4
MeV) ya que el neutrén colisiona contra otra masa comparable (el
nldcleo del atomo de hidrdogeno). Por otro lado, la parafina posee la
particularidad de mantenerse en estado liquido a cierta temperatura
(entre 70 °C y 90 ©°C), pudiendo utilizarse para crear geometrias a partir
de su volcado en un recipiente para luego solidificarse y mantener la

geometria final deseada.
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6.2 Primer diseno

Para comenzar, se analizara como se distribuyen esos neutrones de baja
energia (térmicos) en torno a la region donde se ubicara el detector.
Para esto, usaremos como referencia la configuracion que fue la mas
utilizada y la cual se caracterizé mediante simulacién Monte Carlo (ver
Apéndice E). Usando resultados obtenidos sobre esta configuracion
como referencia, se estimara (al menos en orden de magnitud) en
cuanto mejorara con los nuevos disefios propuestos, respecto al flujo de

neutrones térmicos y su distribucion en torno al detector.

La configuracién de moderacién utilizada de referencia se muestra en la
figura 6.2.1. Observar que consta de dos placas de parafina de espesor
estimado en 3 cm cada una. Estas son las que separan al detector de la
fuente de neutrones de 5 Ci de 2!AmBe. Como se indicé en capitulos
anteriores, esta configuracion aportaba un flujo de neutrones térmicos
aproximado de 700 n.cm2s?! en la regién del detector, lo cual fue

medido mediante cdmara de fision, como se comenta en el apéndice E.

En todas las simulaciones aqui realizadas, a las fuentes de neutrones se
las toma como puntuales, pero se observo en la literatura (por ejemplo
Ref. [18]), que estas pueden tener 0.5 cm de diametro y una longitud
de entre 1 cm y 2 cm. Las mismas se encuentran encapsuladas en
aleaciones de metal que forman un recubrimiento de hasta 4 cm de
largo con un didmetro de 1 cm (en gral), pero estas aleaciones no
siempre figuran especificadas y por tal motivo, se optd aqui de no

incluirlas en la simulacion.
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Si se aplica el estimador de MCNP “mesh tipo 1”, haciendo un corte de
energia para valores superiores a 0.5 eV, (o sea, se pide que grafique la
distribucién espacial de neutrones cuyas energias se encuentran por
debajo de 0.5 eV, luego de su historia transcurrida), entonces se podra
ver como se distribuyen los neutrones de interés, para nuestro

moderador.

Zona detector
Moderador, parafina

Zona fuente de
neutrones

Figura 6.2.1. Configuracién de moderacion de referencia (L.I.D). Vista superior.
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Este resultado se puede ver en la figura 6.2.2. La escala de colores, se
puede asociar a la mayor o menor (rojo o azul) cantidad de neutrones
con energias menores a 0.5 eV que se encuentran en la regién.
Observar que la distribucién indica mayor cantidad de neutrones de
interés en la region donde estd la fuente respecto de donde esta el

detector.

Figura 6.2.2. Estimacién de la distribucién de neutrones de baja energia (<0.5 eV.)
entorno al detector (lado izquierdo), con la configuracion de mediciones. Vista
superior. El lado derecho, muestra la misma configuracién, pero solo la geometria. Sin
la aplicacion del Tally.
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Claramente, se necesita lograr que la mayoria de los neutrones de baja
energia lleguen al detector. Entonces se debe intentar una geometria en
la cual la parafina rodee al detector, pudiendo también aumentarse el
volumen de parafina, para que ocurran mas colisiones, épero donde
deberia estar la fuente? ¢éCudl es su mejor posicion dentro del
moderador de manera de maximizar la cantidad de neutrones térmicos

en la region del detector?

Ante los interrogantes que se presentaban, se propuso hacer
simulaciones MC para encontrar la mejor ubicacién de la fuente dentro
del moderador y a su vez, entender qué fuente seria mas conveniente,
241AmBe o 2°2Cf, ya que sus espectros de emisidn de neutrones son

diferentes y abarcan rangos de energias distintos, figura 6.2.2.a.

E spectro de neutrones para Cf252 v AmBe

Irtencidad

Energia (MeVv)

Figura 6.2.2.a. Superposicidon de los espectros de las fuentes de neutrones AmBe y
252Cf. Ref[17].
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Para comenzar se intentd en la simulacion un moderador (parafina) de
area rectangular, largo 120 cm, ancho 60 cm vy altura 66 cm, donde la
zona para ubicar el detector tiene 8 cm de diametro y 66 cm de alto y

se encuentra en el centro geométrico, figura 6.2.3.

La parafina se rodea con concreto a modo de blindaje, para disminuir el
equivalente de dosis ambiental (H*10) en la zona de trabajo (Esto se

estudia en el apéndice G).

Fona detector

Fuente

\. w

Figura 6.2.3. Primer modelo computacional con el que se elaboraron conclusiones
sobre las caracteristicas del sistema moderador.
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Lo primero fue buscar la posicion que maximizaba el flujo en la zona
detector, para lo cual se simuld una fuente puntual dentro del cuerpo de
parafina y se realizaron simulaciones con el estimador de flujo en la
celda detector para diferentes posiciones con alejamiento radial, figura
6.2.4. Este estimador se lo selecciona de manera que devuelva el flujo
de neutrones como funcidon de su energia al ingreso en la celda, de
forma de que se pueda elegir las energias de interés, por ejemplo,
inferiores a 0.3 eV. Aqui se utilizd un corte de energia inferior al que se
utiliza en otras simulaciones (0.5 eV), esto fue debido a que se
realizarian varias simulaciones para estos modelos (alrededor de 20),
entonces, con la reduccion en el limite superior de energia simulada, se
buscaba disminuir el tiempo de la simulacion (ya que el cdédigo Monte
Carlo no deberia continuar historias de particulas con energia superior a

0.3 eV, esto no afecta las conclusiones que se pretenden extraer).

Zona de Interés
8 cm

—

parafina

66 cm

——

|

1

i—

desplazamiento

| 12 em

F———115em

| 50 cm

Figura 6.2.4. Esquema de la variacion de la posicién de la fuente de

forma radial para las simulaciones propuestas
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Para cada posicion se tendra una curva de flujo (estimador) como

funcién de la energia.

Calculando el area de la misma se obtiene un estimado de cual posicion

entregaria mas neutrones térmicos (ver figura 6.2.5), alli se muestran

algunas de las curvas obtenidas.

Tally 4. Fuljo en la zona detector

Figura 6.2.5. Curvas de estimador de flujo en la celda detector como funcién de la

25

04

08 Tally 4, Termalizacion de neutrones segin posicion de la fuente
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— Fuente en Pos 12em
— Fuente en Pos 35cm

Fuente en Pos S0cm

0 005 01 0.1 02 0% 03
Energia (gV)

distancia radial de la fuente respecto de la zona detector.
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Para cada curva que corresponde a una posicién de la fuente, se calculd
el area bajo la curva (estimador de la cantidad de neutrones de energia
menor a 0.3 eV) y se graficé como funcién de la posicién, figura 6.2.6.
Observar que se aprecian dos curvas de puntos, la superior corresponde
a la simulacién de fuente puntual con el espectro del 252Cf. La curva
inferior corresponde a similar situacion con el espectro de la fuente de
241AmBe. El espectro del 2°2Cf resultd entregar mas neutrones
termalizados en la zona de interés ante la misma geometria del
moderador y posicién de la fuente. El punto de color rojo que esta fuera
de ambas curvas en la posicién 15 cm, representa la misma situacion
comentada pero para la configuracién experimental (recordar que

aportaba un flujo del orden de 7.102 n.cm=s?), figura 6.2.2.

La informacién buscada es resumida en la tabla 6.2.1, podemos ver que
un moderador de geometria tal que encierra al detector, puede
aumentar 2.8 veces la cantidad de neutrones térmicos si se usa una
fuente de 2*'AmBe y 4.2 veces mas si se usa 2°2Cf. Estos valores son
hallados utilizando como referencia la configuracidon utilizada para las

mediciones (figura 6.2.2 y apéndice E ).
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Figura 6.2.6. Valores obtenidos con las curvas proporcionadas por el estimador de
flujo en la celda detctor.
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Finalmente se comenta que no se continuaron las simulaciones con este

disefio, porque se avanzo con un disefio de geometria cilindrica que se

desarrolla en el proximo apartado,

relevante para los futuros disefios.

Configuracion tally 4 Cantidad
de Fuentes

Fuente de

AmBe 0,000171 1
Fuente de

Cf252 0,000252 1
Criginal F.

AmBe 0,000060 1

Nuevo mod

J/ Criginal

Pos 12cm

pero el mismo aporté informacion

Fuente optima, Cf 252

Un nuevo moderador,  podria
aportar 4 veces mas neutrones
térmicos  que la  configuradaon
actual

Actualmente, un  conjunto  de
mediciones lleva entre 4 v 5 dias.
Con el nuevo moderadar, se podria
reducir el trabajo a un dia o dos,
COMo MAaximao.

Tabla 6.2.1. Resultados de la comparacion entre las posiciones de la fuente y
radioisotopos utilizados. La posicion que mostré mayor cantidad de neutrones
térmicos en la zona detector fue aquélla en la cual se ubica la fuente a 12 cm del
centro y a una altura de 42 cm. Unidades del tally 4, (particula. cm).
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6.3 Segundo diseno

Con los resultados conocidos de las simulaciones anteriores, se trabajo
en la configuracion nueva, con una geometria cilindrica con un aumento
en la cantidad de moderador. Este se diseiid con blindaje (que se
comenta seguidamente), de manera que en la misma facilidad de
termalizacién se reduzca el equivalente de dosis ambiental (H*10) al

momento de estar las fuentes en operacion.

Ademas se le agrega un depodsito bajo tierra en un bunker de concreto el
cual almacena las fuentes cuando no estan operando, reduciendo aun
mas el equivalente de dosis ambiental. Estas estimaciones estan
realizadas en el apéndice G. En las simulaciones (calculo de dosis) se

us6 el cddigo Monte Carlo PHITS.

Si bien en las simulaciones anteriores se observd que el 252Cf provee
mas neutrones, en estas simulaciones se trabaja con el espectro del

241 AmBe ya que la institucién dispone de estas fuentes.

El moderador esta disefiado con parafina la cual se encuentra rodeada
externamente por una capa de Cd de 0.5 cm (posee una alta seccién de
captura de neutrones térmicos) para capturar los neutrones térmicos
que ya se han apartado mucho de la zona detector, luego le sigue una
capa de 5 cm de plomo, con el objetivo de atenuar los gammas
producto de la interaccidn de los neutrones con la parafina y finalmente
una capa de concreto de espesor 45 cm. Las dimensiones fueron fijadas

mediante los resultados de las simulaciones del apéndice G, (Dosis
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H*10) donde se simularon dos fuentes de neutrones con una actividad
de 5 Ci.

Todo este blindaje se encuentra en lo que se define como posicidon de
operacion de las fuentes (ver figura 6.3.1). Para las fuentes en la
posicion de no operacién, se pudo observar que, ubicadas las fuentes en
un contenedor de concreto a 120 cm por debajo de la superficie del
laboratorio, se tiene dosis (equivalente de dosis ambiental) muy bajas

(apéndice G).

El sistema debe contemplar la utilizacién de un dispositivo mecanico
para el movimiento de fuentes. El sistema mecanico no estad disefiado

aqui.

Corte Transversal Corte longitudinal

ejeY
ejez

piso del
laboratoric

52 cm

110 em

90 cm

eje y'
cje X e

Figura 6.3.1. Segundo diseiio de moderador, con bunker para colocar las Fuentes
mientras no estan operando. Corte transversal que pasa por las fuentes de radiacion
(derecha) y corte longitudinal (izquierda).
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En las siguientes simulaciones se puede observar como se distribuyen
los neutrones de energias menores a 0.5 eV, con un sistema de fuentes
gue va desde una a cuatro fuentes y simultaneamente, para el nuevo
disefio, seran comparados en cuanto al incremento del nimero de

neutrones térmicos y epitérmicos.

Al igual que antes, se utilizaran los estimadores de MCNP6 Tally F4 y
Tally Mesh tipo 1. Con el primero se puede estimar el flujo en una celda
(volumen detector) y con el segundo, se obtiene la distribuciéon espacial

de los mismos.

Para esto, se selecciona una altura de corte sobre el eje Z de la figura
6.3.1 (se elige la misma altura para todas las configuraciones, para
luego comparar entre si). Se tomara un corte transversal al eje Z
cercano a la distribucién de fuentes, donde se espera que el flujo
alcance su maximo valor. En este corte se muestra una distribucion de

flujo de neutrones en el plano XY.

La seleccidn del corte en altura se hace a través del cédigo de
programacion. No se explica aqui porque excede los alcances de este

capitulo, pero puede verse en Ref. [22]. [23]. [24].

Los valores que se calcularon del estimador Tally F4 de cada distribucion
se comparan con su equivalente correspondiente a la configuracion
experimental, con la cual, se puede asociar un valor obtenido con el
estimador Tally F4 y el flujo medido con la cdmara de fisién. Esto
permite estimar cuantos neutrones por cm? podemos tener para cada
configuracién. Para el tally F4 usaremos un corte de energia de 0.5 eV,

0 sea, mas proximo a la energia de los epitérmicos.
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En la figura 6.3.2 se muestra una vista en corte, donde se observa la
distribucién neutrones térmicos (E < 0.5 eV.) producidos por una
fuente. Observar cdmo se distribuyen los neutrones en torno al espacio

donde se ubica al detector (comparar con la figura 6.2.2).

Observar la escala de colores, (es la misma para todos los casos
presentados) la cual es un indicador de la cantidad de neutrones con
energias menores a 0.5 eV. Claramente se obtienen mas neutrones

térmicos en la region de interés debido a la accién del moderador.

Con esta configuracién que cuenta con una Unica fuente, la estimacion
tedrica indica que podria tener 4.6 veces mas neutrones térmicos que lo
aportado por la configuracién de referencia (la configuracion

experimental).

file mctal --- tally

Figura 6.3.2. Vista superior, moderador con una fuente de **AmBe. El lado izquierdo
muestra la distribucion de los neutrones. El lado derecho, muestra la misma
configuracién, pero solo la geometria. Sin la aplicacién del Tally.
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En la figura 6.3.3 se aprecia una configuracidon que cuenta con 2 fuentes
de 1AmBe. Observar que la distribucion es relativamente homogénea

respecto del centro donde debe ir ubicado el detector.

La configuracion termina ofreciendo 10 veces mas neutrones térmicos

que la configuracién experimental.

Con la configuracién de doble fuente se hicieron las estimaciones del

equivalente de dosis ambiental, como se comentd anteriormente.

20 40

¥ 1] 20
i Mesh Tally (cm)

Figura 6.3.3. Moderador con dos fuentes de *!AmBe. Se observa flujo de neutrones
con energia menor a 0.5 eV.
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La figura 6.3.4 muestra la diferencia entre aplicar o no el método de
corte de energia (E < 0.5 eV). Se puede observar el efecto de aumento
en el valor del estimador, lo que se asocia con la cantidad de neutrones

presentes en la regidon observada.

—&0 -4a0 —-20

0 0 0
i Mesh Tally (cm)

Sin corte por energia Con corte por energia

Figura 6.3.4. Moderador con dos fuentes de 2*'AmBe. Se observa la comparacion
entre simulaciones con flujo de neutrones con todas las energias posibles (izquierda) y
seleccionando para graficar, solo las particulas (neutrones) con energias menores a 0.5

ev.
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La figura 6.3.5 muestra tres fuentes con ubicacién a 120° una de la otra
y rodeando al detector, lo que mejora notablemente la distribucion de
los neutrones de baja energia. La aplicacion de tally F4 en la celda
detector muestra que la distribucidn permite multiplicar por 15 el flujo

respecto de la configuracién original.

-§0 -40 -20 o 20 a0 &0 -
i Mesh Tally (cm) k= 10

Figura 6.3.5. Moderador con tres fuentes ubicadas simétricamente respecto del centro.
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La ultima configuracion con 4 fuentes de 2*'AmBe (figura 6.3.6), como
era de esperar, produce la mayor poblacidn de neutrones de baja
energia en la zona detector. Simultdneamente requeriria un bunker de

mayor dimension para reducir la dosis ocupacional.

Se podria haber intentado un modelo inverso, en el cual las fuentes
estén todo el tiempo en un bunker bajo tierra donde cuenten con el
moderador alli mismo y el que suba y baje sea el detector. Esto
requeriria aumentar la longitud de los cables de senal y alimentacion.
En general se procura disminuir la longitud de los cables para reducir
posibles efectos que terminen atenuando la sefial. Aqui se optd por este

modelo, mas parecido a la configuraciéon de medicion utilizada.

20 a 20
i Mesh Tally (cm)

Figura 6.3.6. Moderador con 4 fuentes ubicadas simétricamente respecto del centro. El
Tally F4 resulta tener un valor que equivale a multiplicar por 20 al flujo de neutrones
térmicos de la configuracién original.
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La tabla 6.3 resume los resultados obtenidos con el estimador tally 4,
para las diferentes configuraciones simuladas que contenian desde una
hasta 4 fuentes de neutrones. En la fila remarcada (en azul) se asocia la
medicion conseguida con la camara de fisidn en la configuraciéon de
moderacién, con el estimador (tally 4) obtenido en la misma

configuracién simulada (figura 6.2.2).

Con los valores de la primera fila, se puede derivar el flujo de particulas
esperado para las demas configuraciones, con la ayuda del estimador

correspondiente.

Tabla de comparacion

Configuracion Tally 4 Relacion |n.cm '25'1
Conf. original de med. 7.35E-05 1 6.80E+02
Conf. con 1 fuente 3.72E-04 5.1 3.40E+0D3
Conf. con 2 fuentes 7.40E-04 10.1 6.80E+03
Conf. con 3 fuentes 1.10E-03 15 1.00E+04
Conf. con 4 fuentes 1.46E-03 19.9 1,35E+04

Tally F4 aplicado en la celda detector con corte de energia para
neutrones con energias mayores a 0.5 eV

Tabla 6.3. Estimacion de la cantidad de neutrones térmicos que se podria obtener con
los modelos de moderadores generados. Se configura el Tally 4 de manera que no siga
historias de particulas que superan los 0.5 eV. Corte de energia en 0.5 eV, en la celda
detector. La comparacion con la configuracion original de mediciéon se corresponde
para fuentes de 5 Ci.
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La cantidad de neutrones térmicos para cada configuracidn, resulta ser
una estimacion de lo que se puede esperar, dificil es asociar una
incertidumbre a este resultado, pero se espera que el orden sea

razonablemente cercano a los valores encontrados.

Finalmente se comenta que, como valor de referencia experimental para
comparar con las simulaciones hechas, se tiene la primera configuracion
experimental con la que se trabajé, de geometria envolvente (respecto
del detector, figura 3.2.1, capitulo 3).

Como se comentd, el Laboratorio L.I.D. informa que su geometria
proporciona en la zona del detector un flujo térmico de 4.103 n.cm=2.sL,
En el caso de la geometria simulada (figura 6.3.2) se tiene un flujo de

3.7 .103 n.cm=2.s1, o0 sea, del mismo orden.

Citas en este capitulo; Ref. [17]. [19]. [22]. [23]. [24]
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Conclusiones

En la introduccion de este trabajo se expusieron las motivaciones sobre
la importancia que reviste la busqueda de nuevos métodos de

cuantificacion de 19B para la técnica BNCT.

Este contexto motivé el desarrollo de un contador proporcional, que
posee caracteristicas particulares no observadas en dispositivos de este
tipo, asociadas principalmente a la posibilidad de medir muestra y
patron simultaneamente con su sistema de doble catodo de geometria
cilindrica y con las muestras colocadas en su interior, aumentando asi la

eficiencia geométrica del sistema.

Hasta nuestro mejor conocimiento y en el contexto de BNCT, no se
conoce un sistema, comercial o no, del tipo contador proporcional que
pueda cumplir los requerimientos para este fin. Por lo tanto, se diseid y

fabricd este equipo para cumplir dichos requerimientos.

Se logré comprobar que se podia fabricar integramente en los talleres
de la institucion, siendo esto importante porque una vez alcanzado el
disefio final puede ser replicado, fabricandose los equipos que se

necesiten.

Estas caracteristicas motivaron un pedido de patente al Departamento
de Propiedad Intelectual de CNEA, el cual luego de la evaluacion
correspondiente, determind que era procedente la solicitud, con lo cual
dicho sector procedidé a elaborar la memoria descriptiva del equipo para
luego generar un expediente a este efecto, el cual se encuentra en

tramite hasta la fecha.
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El detector fue ensayado para caracterizarlo en diferentes aspectos que
incluyeron pruebas mecanicas (o sea de presidon maxima soportable) y
de tensidon maxima soportable en funcién de la presion. Ademas, se
estudio el equipo frente a la mezcla de gases P10+ 14N. Este mostrd ser
versatil para la observacidon de particulas y fotones de baja energia, por
el amplio rango de presidon y tensidn que soporta. Se destaca que este
trabajo de caracterizacidon no suele ser realizado por el usuario cuando
se compra un detector a una empresa. Esta tarea es llevada a cabo por
el mismo fabricante, quien luego informa sus caracteristicas en la

correspondiente hoja de datos.

Respecto a la utilizaciéon del equipo en BNCT, se ha podido detectar 1°B
en agarosa en un nivel de 80 ppm (figura 5.4.a.2) en masas inferiores a
500 pg. Esto se realizé con la configuracion de moderacién que disponia

el laboratorio (figura 3.2.1) que aportaba un flujo de neutrones térmicos

que se encontraba entre 700 n.cm=2s! y 4. 103 n.cm™s,

No se pudo cuantificar el 19B, porque no se obtuvieron las correlaciones
esperadas entre las las masas de las muestras usadas y las cuentas
registradas (tabla 5.4.a.1), pero si se observa cuando se analiza el pico

de protones (figura 5.3.b.4).

El hecho que se observe correlacidon entre los datos provenientes del
pico de protones (este protdon emerge del gas) y no en las muestras de
agarosa, hace pensar que el problema estaria relacionado a la muestra

de agarosa con 1B,

Puede ocurrir que, entre ensayos, la muestra experimente cambios (por

ejemplo, pérdida de agua por deshidratacion). Recordar que en la
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experiencia propuesta (figura 5.3.b.4) se practicé vacio cada vez que se
hacia un ensayo, (la preparaciéon de la mezcla P10+ !*N es un factor
critico de controlar). Si se asume que las muestras podrian tener
diferente espesor (en micrones), éstas sufriran un proceso mas
acelerado o retardado en la deshidratacién, haciendo imposible

comparar el resultado obtenido con un catodo respecto del otro.

Se propone realizar, en futuros ensayos, una preparacion de la muestra
que involucre un proceso de deshidratacion y homogenizacién de su
espesor (por compresién mecanica, por ejemplo), todo esto previo a la

introduccion de las muestras en el detector.

Para la cuantificaciéon de 9B, (cuando se solucionen cuestiones como las
comentadas antes) se propuso un método de calculo (apartado 5.3 a)
gque se basa en que ambos catodos tienen la misma eficiencia de
deteccion, caracteristica que resulta factible por las caracteristicas
constructivas del equipo. Como se indicé en el apartado, el método
requiere de un patron calibrado para la cuantificacion de la muestra
incognita. Alli se menciona que este patron debe tener la misma
geometria y propiedades fisicoquimicas que la muestra incégnita. Sin
embargo, si esta situacion no puede darse en la practica (cuestion
probable) se supone que, con simulaciones Monte Carlo, se podrian
hallar coeficientes de multiplicacion que actuarian como factores de

correccion.

Con respecto al bajo flujo de neutrones con el que se trabajo (esto
provocaba que las experiencias duraran cinco dias), las simulaciones

muestran que la fabricacién de un nuevo moderador donde se ubican 2
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fuentes de 5 Ci de 2'AmBe podria aumentar el flujo de neutrones
térmicos en la zona del detector hasta 10 veces, respecto de una de las
configuraciones usadas (tabla 6.3), disefidandose un bunker para la
contencién y operacidon remota de las fuentes para reducir la dosis en el
laboratorio mientras se realizan las mediciones. Esto deja documentado
las bases para un proyecto de fabricacidon de una facilidad de irradiacion
para practicar experiencias con neutrones térmicos que no provienen del

reactor, sino de fuentes de 241AmBe.

La mezcla de gases (P10+!%N) resulté ser algo complejo de preparar,
como fue comentado en capitulos anteriores. Pero una vez hallada la
mezcla que se considera 6ptima (P10+6% !%N), ésta se puede preparar
en un tanque mezclador de buena capacidad, lo que permitiria disponer
de un volumen mayor de la mezcla y asi facilitaria la comparacién entre

diferentes mediciones sin afectar la multiplicacion.
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Apéndice A

Modelo simplificado del efecto de auto-absorcion observado

en el espectro para la muestra boro de metélico.

Cuando se comenzd con las mediciones de boro metdlico enriquecido,
fue notorio el hecho de no poder obtener los picos producidos por los
productos de la reacciéon de captura del B con neutrones térmicos,
dado que son particulas con energias definidas. El espectro se mostraba
como una elevacion respecto del fondo que comenzaba cercano a los 1.4
MeV y luego solo sobresalia el pico de protones que aportaba el
nitrégeno (Figura 1). Esto indicaba que ademas de cuestiones
vinculadas a la resolucion del detector, también existian efectos de
auto-absorcién en la muestra. O sea, una particula alfa que puede
escapar de la muestra de boro y dejar un pulso en el espectro (idem
litio), pierde energia en su camino y en funcion de la posicion donde se
produce la reaccién, estas particulas perderdan mas o menos energia en
el material y consecuentemente depositaran mas o menos energia en el
gas dentro del detector, donde se producira el proceso que culmina con
la formacién del pulso en el equipo. Por tal motivo, se obtiene un

espectro con un rango completo de energias y no picos definidos.
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Para conocer el aspecto de la muestra trabajada, se realizd una
espectrometria de rayos x con microscopio electrénico, y alli se observod

gue el tamafo de grano del boro metdlico oscilaba entre 100 pm y 300

Mm, Figura 2.

103 SPos. P10+N14 6% T=-1900 011118
T T |

20—

Camara V (Boro)
Camara N (Fondo)

15—

Tasa (Ctas/seq.)
3
T

200 400 600 BOD 1000 1200 1400
Energia (KeV)

Figura 1. Se puede observar el espectro continto producido por las alfas y litios
producto de la reaccion, ademas del pico de protones.
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A partir de aqui se propuso hacer una simulaciéon, mediante métodos
Monte Carlo del efecto que se observa, o sea reproducir la pérdida de
energia que sufren las particulas al atravesar el boro. Se trata de una

simulacién simple y a la vez ilustrativa.

10/7/2016 HY mag O WD L I —— e

; :
3:39:56 AM [20.00 kKV| 131 x !10 7 mm|ETD CNEA - CAE

Figura 2. Espectroscopia de rayos x. Muestra el tamafio de los granos del boro metalico
enriquecido que se usé inicialmente. (LMFAE).
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Con la ayuda del programa de simulacién SRIM (Ref. [2]), se obtuvo la

curva de poder de frenado de las particulas alfa en boro (ver figura 3).

1800 , T T
y=pi@ + ot +
1600 - el + 7 -
pa*x +pb -
—SP Boro
1 Coefiicients: —— Ath dagree /)/ .
pl =-25504 -~
(2= 3663
§3 =-177.85
1200 - pd = 3576 |
p5 =87 949
6 =23275
p a
= 4000 |- Noser-sksasidsals = T
% 5.5007
g e
5 0} e 7
1)
=
i /
600 — / _
a0 / T
-
20 / 7]
0 | | | | | | |
0 05 1 15 2 25 3 35 4

distancia en micrones

Figura 3. Curva de poder de frenado del de las particulas alfa en boro.

|| Universidad Nacional Comisién Nacional
de San Martin o

Pagina 197



Universidad Nacional I :
| de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

La curva relaciona la energia perdida de las particulas en el material,
con el rango alcanzado de la misma. De esta manera, se posee la
informacion fisica del problema, y se puede construir un cdédigo que
simule como se mueve la particula alfa en el interior de un grano de
boro, en funcion de la distancia entre el lugar donde se produce la
reaccion y el borde externo del grano.

Asi es posible conocer con cuanta energia emerge la particula alfa desde
el borde del grano de boro. Esta energia residual con la que emerge la

particula es la que terminara produciendo un pulso en el espectro.

Al mismo tiempo, se obtiene el rango maximo de una particula alfa a

través del boro (figura 4), valor que sera usado en la simulacion.

B+ XY Longitudinal EI@
+35um ' : : ! ! !

- Depth vs. Y-Axis

I I I
0A — Target Depth — 7 um

| Save Az | Print | Label | Clear |

Figura 4. Alcance de las particulas alfa de 1.47 MeV en el Boro.
Programa utilizado; SRIM, Ref. [2]. Observar que el alcance es de 3.5 pm.
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Para simplificar cuestiones geométricas del problema, se decidid
aproximar un grano de boro de bordes irregulares, con la forma de un

cubo, ver figura 5.

Aqui se hace notar que el problema que se propone resolver es una
aproximacion del problema real, ya que solo incluye como producto de

la reaccion a las particulas alfa, entre otras simplificaciones.

Con distribucién uniforme, se simula el inicio de una reaccién en
cualquier punto del interior del cubo (puntos rojos en el cubo), luego se
sortea el angulo de salida de la particula alfa y posteriormente se sortea
el rango posible de alcance de acuerdo con la curva de poder de
frenado. Con calculos de geometria se determina si pudo o no salir del
cubo (puntos azules en el cubo).

Nota; Cuando se dice “se sortea”, se trata de una manera de referirse a
que el programa, conforme al algoritmo de generacion de numeros
pseudoaleatorios propio, selecciona un valor entre 0 y 1, para ser

empleado posteriormente en algun calculo.

En caso de haber salido la particula alfa, se conoce con cuanta energia
emerge (energia disponible) mediante la curva de poder de frenado y el
conocimiento que se tiene de la energia de la particula alfa al momento
de la reaccién (1.47 MeV).
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Con la energia disponible se puede realizar un histograma, a modo de
espectro, que acumula en bines de energia definidos la cantidad de

eventos producidos para cada energia.

Figura 5. Se muestra el grafico de la simulacién del grano de boro,
por simplicidad se lo representa como un cubo.
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Con esta informacion se puede variar el tamafio de grano (el lado del
cubo) y ver el efecto que produce sobre el espectro el hecho de reducir

el tamafio del mismo (figuras 6 a, b, c).

Observando la figura 6.a, se aprecia que cuando el lado del grano es,
por ejemplo, de aproximadamente 20 um se puede saber que, del total
de las reacciones ocurridas en el interior del boro, solo un 24 % de las
particulas alfa logran salir y aportar un pulso en el espectro. Como es de

esperarse, el espectro es continuo.

450 . '

100 | Tamaio de gramno 20 Pm .
Tasa de salida 24%

50 |

L) |

Frecugncia

Figura 6.a. El tamafio de grano es varias veces superior al rango de la particula alfa de
1.47 MeV. Por lo tanto, no se observa un pico definido en el espectro. Solo un 24 % de
las particulas logran salir del cubo. Aqui, el lado del cubo es de 20 pym.
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Cuando el tamafio de grano se reduce a 1 uym (figura 6.b), del 100 % de
las reacciones ocurridas logran salir el 100 % de las particulas alfa.
Dado que el rango de las particulas alfa en el boro es de 3.5 um,
entonces hay un espectro que se asemeja mas a un pico Unico, pero aun

pierden energia.

450 T T
4001 Tamaiio de grano 1 M

Tasza de salida 100%
350

300

250

200

Frecuencias

150

100

50

MeV.

Figura 6.b. El tamafio de grano es menor (un tercio aprox.) al rango de la particula alfa
de 1.47 MeV. Por lo tanto, todas las particulas logran salir del cubo, pero muchas de
ellas pierden algo de energia en el proceso. El lado del cubo es de 1 ym.
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Finalmente, cuando el tamafio del grano es de 0.2 ym (muy inferior al
rango) todas las particulas logran salir y dejan practicamente toda la
energia inicial de la reaccién en el gas (figura 6.c), formando en el

espectro un pico en 1.47 MeV.

40

L] Tamafio de grano 0,2 pum
Tasa de salida 1009%

30
25

20F

Fideuend ds

Figura 6.c. Cuando el tamafio de grano se reduce a un menos de 10% del rango de las
particulas alfa, se observa que se forma un estrecho pico de energia, la perdida de
energia de las particulas es practicamente nula. El lado del cubo es de 0.2 uym.
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La figura 7 muestra el espectro resultante luego de la resta de espectros
de la figura 1. Observar que el pico de nitrégeno dificulta calcular el area
de interés, debemos retirarlo.

El espectro de la figura 8 es obtenido del espectro de la figura 7 al cual
se le sustrajo, mediante una estrategia matematica (método Monte
Carlo), la contribucidon del protén de nitrégeno (espectro color azul). Asi,
se puede ver cOmo se aproxima su aspecto al obtenido en la simulacién
en la cual el cubo tiene 20 uym de lado, en el sentido que ambos
muestran un espectro continuo sin resaltar la presencia del pico de

energia de la particula alfa.

Finalmente se comenta que esta simulacién muestra que un tratamiento
similar se puede aplicar para generar un modelo de tejido, mediante
simulacién y conocer la fraccién de particulas que pueden escapar del
mismo. Dicha fraccion, es necesaria para el calculo de eficiencia vy
posterior cuantificacién de la cantidad de boro perteneciente en una

muestra.
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Espectro diferencia y espectro diferencia
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Figura 7. Muestra el espectro diferencia entre el espectro del catodo fondo y el
producido por el catodo que posee la muestra.
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Figura 8. Se observa el espectro diferencia de la figura 7, sélo que a este, se le retird
mediante método M.C el sector donde aparece el pico de nitrogeno (linea azul).
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Apéndice B

Pruebas de la resolucion en energia del detector

Es importante conocer la resoluciéon que tiene el detector como funcién
de la tensidon de trabajo, la presién y la mezcla de gas que se utiliza.
Para esto se realizaron numerosas pruebas a este efecto y a

continuacion se detallan algunas de las mismas.

Es deseable que el contador proporcional pueda distinguir entre el pico

de 0.58 MeV del proton proveniente de la reaccién del “N y los

neutrones térmicos y el pico de 0.85 MeV del ’Li  provocado por la
reaccion de 9B con los neutrones térmicos (la particula alfa estd mas

alejada en energia, 1.47 MeV). Observar que la diferencia de energia

entre ambos (protén y ‘Li) es 0.267 MeV.
Para conocer si el detector resuelve particulas que distan en energia
como la diferencia indicada, se realizé la experiencia que se describe a

continuacion.

Se utilizé una fuente triple alfa, la cual estd compuesta por los
siguientes emisores alfa: 23°Pu, 2*1Am, 24*Cm de energias 5.16, 5.48 y
5.80 MeV, respectivamente, colocada dentro del detector, en el catodo
identificado como (V). En el catodo identificado como (N) también se
coloca una fuente alfa de 2*1Am. Entonces se podran adquirir espectros
de ambos catodos, para determinar si se resuelven los picos de la fuente

triple y luego superponerlos y tratar de calibrar el catodo (N) con la
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informacion del catodo (V) luego de la adquisicion. Esta experiencia se

realiz6é en el (LMR).

Por lo tanto, se toman mediciones de un catodo y a continuacion el otro,
porque si bien el detector permite tomar mediciones simultdneas de

ambos catodos, se posee solo una cadena espectroscopica.

El gas utilizado es P10 a 3 atmdsferas de presidon, la configuracién

electronica es: V = 2700 V, ganancia 100 x1, shaping time= 3 us

La tabla 1 muestra las energias de las fuentes (emisores alfa) utilizadas
y la columna AE muestra la diferencia entre ellas. Mas abajo se puede
ver las energias de las particulas emergentes en la reaccion de captura

de neutrones térmicos en 1°B, a modo de comparacion.
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Si bien la fuente triple alfa y 2*'Am tiene mayor energia que la
disponible en la reaccion de interés, aqui se pretenden observar las
diferencias (AE) entre los picos de energia que aparezcan en el
espectro. Estas variaciones pueden ser comparables con los posibles

picos de referencia que aporta la reaccién del neutrén con el 1°B,

Fuente alfa Mel\/ AE MeV
“py 5159 0.321
24 am 5 48 0.320
H4cm 5.80
Reaccidn Mel/ AE MeV
Protdn N 0.58 0.26
Litio 0.84 0.63
Alfa 1.47

Tabla 1. Energias involucradas de interés en la reaccién y energia de las

particulas provenientes de la fuente triple alfa.
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La figura 1 muestra la superposicion de los espectros adquiridos, uno

para la fuente triple alfa y el otro correspondiente al 2¢:Am.

Comparacion entre catodos

1500 T T T

Canal
12730

1250

Fuente Triple Camara N
Fuente Am241 Camara V

1000 [~

750 —

Cuentas

0 3000 6000 9000 12000
Canales

Figura 1. Superposicidn de espectros de fuentes alfa, adquiridos por los catodos del detector.

Una fuente ubicada en el catodo (N) y la otra en el catodo (v).
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Del analisis del espectro surge la siguiente informacion:

a)

b)

Por simple inspeccidon del espectro puede notarse que el detector
resuelve las energias de los tres picos de la fuente triple ubicada
en la camara (V). Por lo tanto, distingue entre energias con
diferencia de 300 keV, aproximadamente, lo cual esta en el rango
de las diferencias de interés (O sea las diferencias de energias que
se producen en la reaccion).

Calibrando en energia usando los tres picos de la fuente triple
ubicada en el catodo (V) y utilizando una recta de parametros:
Y=AX+B, pasando de nimero de canal a energia, se puede inferir
la energia del pico producido por la fuente de %4!Am observado en
el catodo (N) el cual aparece en el canal 12730.

Evaluando este dato en la recta de calibracion, se obtiene una
energia de 5.36 MeV. Calculando la diferencia porcentual respecto
de la energia del 2*1Am, se adquiere una diferencia de 2.24 % (ver
tabla 2). Repitiendo el procedimiento, pero esta vez con una
pequefia variacion en la apreciacion (aqui se hace referencia a la
apreciacion visual) respecto de la ubicacién de los picos de la
fuente alfa, vemos una nueva recta de calibracién (tabla 3), la
cual entrega una discrepancia menor al 2 %. O sea, surge una
discrepancia asociada a la apreciacion visual de la ubicacién de los

picos alfa, que luego se refleja en la recta de calibracién.
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Se debe tener en cuenta que la experiencia de colocar el detector
dentro de la configuracion de moderacién con el 19B en la muestra
es diferente al experimento comentado, o sea las configuraciones
electrénicas son diferentes, la mezcla de gases es diferentes.

Sin embargo, la experiencia contribuyé al conocimiento del
comportamiento del detector permitiendo observar las ventajas de

referenciar un catodo respecto del otro.

Parametros de la recta: Y=AX+B

Energia (MeV) A X B
Catodo N 5.36 4.17E-04 12730 0.0418
Catodo V 5.48 Con este dato se calibra el espectro
Discrepancia 2.24 % Para Am241 en ambos catodos

Tabla 2. Comparacién entre catodos con la primera calibracion.

Parametros de la recta: Y=AX+B

Energia (MeV) A X B
Catodo N 5.55 7.24E-04 12726 -3.658
Catodo V 5.48 Con este dato se calibra el espectro
Discrepancia 1.28 % Para Am241 en ambos catodos

Tabla 3. Comparacién entre catodos con la segunda calibracién.
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Observaciones en la mezcla de gases

Las mediciones comentadas anteriormente se realizaron con gas P10
dentro del detector. En realidad, para la deteccion de las particulas alfa
provenientes de la reaccidon de captura de neutrones térmicos en el 1B,
se utiliza una mezcla de P10+ 10 % !N (luego se reduciria al 6 %),
para obtener un pico de referencia en el espectro de 0.58 MeV. Por tal
motivo se intenté observar qué efecto introduce en la multiplicacién
dentro del detector el agregado de nitrogeno al P10 y, como se procedio
anteriormente, se utiliza una fuente triple alfa que produce un espectro

conocido.

La figura 2 muestra un espectro obtenido con la mezcla P10, sin
agregado de nitrogeno. Observar que la presidon en este caso es 1 atm y

se logra definir los picos de la fuente alfa a una tensiéon de 1500 V.

En una prueba posterior se agrega en la camara del detector ademas de
P10, nitrégeno en una proporcién del 6 % P/P que como se comentd

anteriormente es la que se utilizara continuamente.
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Figura 2. Espectro de la fuente triple alfa, gas utilizado P10.
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En la figura 3 se puede ver que, a una tensién de 2300 V y una presién

de 1 atm, no es posible observar los picos de la fuente triple.

Esta observacion, podria indicar que la presencia del *N (debido a su
alta electronegatividad), reduce en buena forma el efecto de

multiplicacion en el detector. El efecto fue observado en mas de una

experiencia.
Fuente Triple P10+ 6% N14
T T T T T T T T T
500 - =1
400 =
Presion 1 atm(abs)
Gas P10+N14 6%
G=50x1.5
tension 2300V
@ Camara N
© 300 [ =1
o
=1
(&]
200 — =
100 -
o[ I I I I I I I I I S
400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

Canales

Figura 3. Espectro obtenido con la fuente triple alfa. Detector llenado

con gas P10 y agregado de nitrogeno 6 %.
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Elevando la tension, de 2300 V a 2600 V, se hace posible la observacién

de los picos de la fuente triple. Figura 4.

Cabe comentar que el hecho de poder observar los picos de la fuente
triple alfa resulta posible, no solamente gracias a la configuracion
electronica y presion lograda, sino también a las caracteristicas
constructivas de la fuente triple alfa, en el sentido que se trata de una
fuente extremadamente delgada, la cual posee una muy baja auto-
absorciéon. Sin esta cualidad constructiva, no se lograria una definicién

espectral como la obtenida.

Finalmente, se concluye que la introduccién de nitrégeno en la mezcla
de gas P10 en la camara del detector produce una disminucién en la
capacidad de resolucion en energia del detector, lo que obliga a
aumentar la tension para obtener la misma resolucién. El aumento de la
tension no es conveniente porque podria traer problemas relacionados a

descargas internas en el detector.
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Algunas cuestiones sobre la presion: el laboratorio donde se prepara la
mezcla de gases (LMR) conserva su temperatura controlada debido a los
estandares de calidad que debe mantener por tratarse de un laboratorio
acreditado. Como la presiéon no es monitoreada, se colocd una estaciéon
meteoroldgica durante 5 dias para este fin, la que indico que la misma
se mantiene en 1014 +£1 hPa. Durante las experiencias realizadas de
este trabajo, esta presion es la que se tomara como presion ambiente,

Figura 5.

Fuente triple alfa. gas P10 + 6% N14
T T

800 T T T T T T

700 —

Gas P10+N14 6%
Presion 1 atm{abs)
Tension 2600V
G=20x1.5
Camara N

500 —

Cuentas
»
Q
Q
T

300 —

200 —

| 1 | 1 Il ) 1

o 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Canales

Figura 4. El espectro de la fuente triple se puede resolver, pero a costa de subir la

tension, respecto de la situaciéon de la figura 3 (sin nitréogeno).
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Figura 5. Estacion meteoroldgica ubicada en la zona de carga del detector

Equivalencias de unidades de presion:

1 atm = 1013.25 hPa

1 bar = 0.987 atm.

1 bar =750.062 Torr
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Deteccion de fotones de baja energia con el contador

proporcional

Para finalizar, comentaremos sobre pruebas realizadas para conocer las
capacidades del detector para detectar fotones de baja energia, por
ejemplo, menores a 30 keV. Este tipo de energias son dificiles de
detectar, tanto con detectores de germanio tipicos como con detectores
del tipo Nal (conocidos como Ioduros). La dificultad se debe a
cuestiones vinculadas a ruido electrénico, presente en cualquier
mediciéon y caracteristicas constructivas de los detectores (no se

abordan aqui, pero se puede ver en Ref. [3]).

Conociendo esta problematica, se ensayd el detector de doble catodo
con una fuente de °3™Nb. El niobio en su estado metaestable emite dos
fotones de 16 keV y 18 keV, colocando para su medicién la fuente
patrén en uno de los catodos y midiendo fondo en el otro. La
configuracién electréonica usada en este caso fue: tension 2900 V,

presion del gas P10, 1.5 bar. Ganancia de amplificador x 200.

La observacion de los espectros obtenidos puede verse en la figura 6,
donde se superpone el espectro proveniente de la fuente en un catodo y
el fondo obtenido en el otro. El contador no puede resolver los 2 keV de
diferencia de los fotones del niobio, mostrandose como si se tratara de

uno solo.

El resultado es de gran valor debido a que muestra las amplias
prestaciones que puede brindar este equipo, porque se demuestra que,
por sus caracteristicas constructivas, puede detectar particulas alfa que

rondan los 5.5 MeV (como las emitidas por la fuente triple), como asi
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realizando ajustes en la

también los fotones de baja energia
configuracién electréonica de medicion y en la presién.

Nb 93m medido en el contador proporcional
T T T

0.25

Nb 93m
16y 18 keV N

Fuente
Fondo N

o
-
o

T

Ctas/seg

0.1

2000

Canales

Figura 6. Espectro generado por la fuente de °>™Nb ubicada en el detector de doble
catodo. El niobio en su estado metaestable emite dos fotones de 16 keV y 18 keV. El

detector no los resuelve en energia, pero detecta la presencia de ambos.
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Apéndice C

Estudio del posicionamiento del detector en el sistema de
moderacion.

Con el objetivo de observar posibles variaciones del flujo que llega a los
catodos del detector, como funcibn de posibles pequenos
desplazamientos respecto de la posicion de irradiacidon, se estudio el
espectro obtenido en diferentes ubicaciones del mismo. La mezcla
utilizada fue P10+1“N 6 % a presion 0.9 atm (absoluta). Esta presion fue
lograda con equipamiento perteneciente al laboratorio (L.I.D). EI
espectro a observar es el producido debido a la reacciéon del *N con los
neutrones termalizados, la cual entrega un pico en el espectro de unos
0.58 MeV. En la figura 1 se muestra la geometria de irradiacidn, vista
desde la parte superior del sistema. No se utiliza °B en estas

experiencias.

En la figura 2, se muestra un esquema de cdmo se realizaron los
desplazamientos longitudinales y transversales del detector, respecto de
la fuente. Los desplazamientos fueron hasta 2 cm respecto de la
posicion central. Se comprobd que, con desplazamientos inferiores al
Cm, no se aprecian variaciones atribuibles al corrimiento. Es importante
comentar que, en el posicionamiento del detector en el sistema
moderador, se podria cometer una diferencia no mayor a medio
centimetro, respecto de la posicidn central en el posicionamiento

respecto del centro.
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La figura 3, muestra la superposicion de los espectros obtenidos en las
tres posiciones indicadas. Tomando como area de observacion la region
del espectro que encierra al pico de protones (tipicamente entre 0.46
MeV y 0.67 MeV), la diferencia en area de los espectros, respecto de la

posicion central, resultd inferior al 3 % para desplazamientos de 2 cm.

Figura 1. Configuracion de moderacién y detector.

Universidad Nacional gzgse'“'l'a";:'x:a'
de San Martin e

Pagina 222



Universidad Nacional ( :
de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

Parafina

Posicidn 0
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Figura 2. Desplazamientos del detector dentro de la configuracion de moderacion.
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Observacién del pico de 584 keVrespecto del desplazamiento horizontal del catodo
posiciones (2cm Ocm  -2cm)
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Figura 3. Superposicion de espectros proveniente del protén de 0.58 MeV, para las

posiciones indicadas en la figura 2.
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Procediendo de forma similar se rota el detector respecto de una
ubicacidén central, en diferentes posiciones angulares y se adquiere el
espectro en cada caso, para notar posibles variaciones del flujo en los

catodos dependiendo de la posicidon. Ver esquema de la figura 4.

En la figura 5 se observa los espectros adquiridos en las diferentes
posiciones angulares. Para angulos menores a 309, no se observan
diferencias atribuibles al cambio de posicion de la camara. La mayor
diferencia entre areas del espectro es obtenida cuando la camara se rota
2700 respecto de la horizontal, |la discrepancia es < 15%. Obviamente,
el posicionamiento del detector impide cometer diferencia significativas

en la ubicacion en el sistema de termalizacion.

_+— Fuente
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‘
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Figura 4. Esquema de las rotaciones del detector en el sistema moderador.
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Por lo comentado anteriormente, habiendo visto que solo para
desplazamientos del orden de 2 cm y variaciones angulares importantes
(superiores a 30°) denotan cambio de flujo que llega a los catodos
respecto de la posicion central, se desestimaran efectos de variacion de

flujo dentro de la cdmara, debido al posicionamiento.

Observacion del pico de 584 keV para diferentes posiciones angulares de el catodo
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Figura 5. Superposicién de espectros proveniente del protén de 0.58 MeV, para las

rotaciones indicadas en la figura 4.
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Apéndice D

Métodos ensayados para el cdlculo del area de interés en los

espectros obtenidos producto de la reaccion (n,1°B).

Como se comentd en el capitulo 3, cuando se comenzd a disminuir la
cantidad de boro que se usaba como muestra, alli se hizo notar que
resultaba mas conveniente (en el sentido de interpretacion del espectro)
contabilizar el area del espectro en la regidn de alta energia desde 670
keV (aproximadamente) donde solo habia aporte de particulas alfa y litio
(area de interés). Pero para arribar a dicha conclusion se realizaron
varias experiencias que apuntaban a encontrar el método 6ptimo de
medicion y calculo del area de interés. Por ejemplo, se observdé como se
comportaba el detector cuando se apantallaba con cadmio. éAmbos
catodos entregarian el mismo espectro? También era necesario
encontrar la mejor configuracidn electrénica para las nuevas condiciones

(o sea con menos cantidad de boro).

Uno de estos ensayos fue el siguiente: la experiencia se planteé de
forma de poder ver el espectro producto de la interaccion del boro y los
neutrones térmicos en un catodo y simultaneamente ver el fondo en el

otro catodo, o sea sin muestra.
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Por lo tanto, se midid con el detector sin apantallar (obteniéndose un
espectro con cada catodo) y luego apantallando el detector con la
lamina de cadmio, anulando la accion de los neutrones térmicos,
obteniéndose nuevamente los espectros de ambos catodos en dichas

condiciones.

Este ensayo permitido conocer qué tan efectivo es el apantallamiento del
detector, donde simultaneamente se puede ver qué ocurre con el catodo
donde estd la muestra mas el fondo, respecto de donde solo hay fondo

(P10 mas N y ruido electrénico), sin boro.

En la figura 1 pueden verse dos espectros superpuestos (producidos por
cada catodo), se trata de la medicion donde el detector esta sin
apantallar y pueden observarse los efectos de las reacciones provocadas
por el neutron térmico. El catodo que poseia la muestra de boro
presenta un espectro con mas conteo respecto el espectro que solo tiene

las cuentas que aporta el nitrégeno.
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Pero aqui se pregunta: éQué podria ocurrir con neutrones no térmicos?
¢Podrian tener alguna interaccién con la muestra o el mismo gas o los

materiales del detector, que desconociéramos?

De la observacion de la superposicion de espectros en la figura 2, se
llega a la conclusién que, con el detector apantallado, el catodo con
muestra de boro enriquecido se comporta igual que el catodo sin

muestra.

Boro fino - Medicién 2
T T T T T T

10 J‘ / 582KeV =

Tasa

- BAOKeV i
2 o
,M 1470KeV
““"r'\h'._.-‘.‘ B et A A st P
0= 1 1 1 | L |
400 600 800 1000 1200 1400 1600
Energia keV

Figura 1. Superposicién de espectros con muestra de
10B (curva azul) y sin muestra de 19B (curva en rojo). Boro fino se refiere a boro que
fue sometido a dos etapas de molienda.
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Superposicion del espectro de ambos catodos con el detector apantallado con Cd

0.02 — Lado V apantallado con Cd
1 Lado N apantallado con Gd

0.015 [~

Tasa

0.01 —

0.005 —

200 400 800 800 1000 1200 1400 1600 1800
Energia Ke'/.

Figura 2. Superposicion de los espectros con el detector apantallado. El catodo
identificado como (V) es el que posee la muestra de boro, el catodo identificado como

(N) hace de fondo de medicién, sin muestra.
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Lo que sigue es comparar el resultado de calcular el area de interés por
dos procedimientos. Uno de ellos consiste en restarle, al espectro
producido con la muestra en el catodo, el espectro producido por el
mismo catodo con el detector apantallado con cadmio. El otro
procedimiento seria restarle, al espectro producido por el catodo con la

muestra de boro, el espectro producido por el catodo sin boro.

En las figuras 3 y 4 puede verse el espectro resultante en cada caso. Por
simple inspeccion de los espectros, se comprendera por qué se tomo la
decision de trabajar en la zona de alta energia para la cuantificacion de
las areas de los espectros, se observa un espectro muy ruidoso para

energias menores a 470 keV (aproximadamente).

Si algun calculo o ensayo lo requiriese, se podria tomar la regién del
espectro que contiene al pico de protones, que generalmente se
encuentre entre 470 keV y 670 keV. Esta region, también tiene aporte

de alfas vy litios, pero es muy inferior al aporte de protones.

Universidad Nacianal Comisién Nacional
de San Martin de Energia Atomica

231



Universidad Nacional I :
de San Martin » Dan Beninson

Instituto de Tecnologia Nuclear

%1073 Boro Fino med 2
8 T T T T T T T

583 KeV

6 Resta Lado V contra Lado V -
apantallado con Cd

Tasa (c/seg.)
N

T

|

©
T
1

1434 KeV
1 -

W,

1 1 1 | I 1 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Energia KeV

%, o "
WU i o w ity A L >

Figura 3. El espectro es el resultado de la resta de entre catodo V (con muestra de
boro) y catodo V con el detector apantallado, (esto se indica mas adelante como (V-
Cd). Observar la relevante presencia del pico de protones. También puede

diferenciarse la zona de interés donde tenemos aportes de particulas alfa vy litio.
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Como no se puede separar el aporte de unos y otros en esa porcién del
espectro, entonces no se considera esta region para el conteo de dichas

particulas.

w1073 Boro Fino med 2.
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Figura 4. Aqui observamos el espectro que resulta de la diferencia del catodo V (con
muestra de boro) y el catodo N, donde solo hay P10 con *N. Observar que el pico de
protones es bastante menor que en el caso anterior. Mas adelante se identifica esta

diferencia de espectros como (V-N).
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Entonces, en estas experiencias se registran solo las cuentas desde
donde finalizaba el pico de nitrégeno hasta los 1750 keV. La figura 5
muestra la region de interés donde se calculd el area del espectro

diferencia en cada caso.
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l Region proton
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‘m,m 1470KeV

[ et
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Energia KeV/

La figura 5 muestra el espectro donde se separa las regiones para su posterior analisis.
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La tabla 1 muestra una serie de tres mediciones donde se compara las
areas de interés (zona alfa litio) calculadas por ambos métodos. La
discrepancia fue del 4 % como maximo entre ambos métodos de

calculo.

En la tabla se hace referencia a muestras denominadas Boro fino. Estas
muestras son las mencionadas en el capitulo 5, se trata de boro
metdlico que fue sometido a una molienda importante (superior a la
primera molienda realizada al comienzo de los ensayos), a la cual
lamentablemente, no se pudo realizar la espectroscopia para conocer el

tamano final del grano.

Tasa [Ctas/seg.)
ensayo V-N V-Cd Discrepancia %
Boro Fino 1 0.126 0.142 2.2
Boro Fino 2 0.162 0.172 3.1
Boro Fino 3 0.124 0.134 4.0
Inc. % < 2% < 2%

Tabla 1. Comparacion entre métodos de calculo de areas.

Boro fino se refiere a boro que fue sometido a dos etapas de molienda.
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La discrepancia podria estar asociada a la facilidad o dificultad que se
presenta al trabajar con ambos métodos al calcular las areas. Restar el
fondo de cadmio al propio catodo, parece ser el método mas adecuado,
ya que permite distinguir adecuadamente el final del pico de protones,
como puede verse comparando las figuras 3 y 4. Resulta mas claro
separar el pico de protones en el caso de hacer la resta (V-Cd) que

hacer la resta directa entre diferentes catodos (V-N).

Entonces se concluye que, en las préximas mediciones de este trabajo,
se utilizara el método de apantallamiento de catodos para el calculo de

areas.
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Apéndice E
Simulacion de configuracion de moderacion modificada.

Como se menciond en el capitulo 4, fue necesario modificar la
configuracién de moderaciéon que poseia el laboratorio (L.I.D) debido al
mayor tamafio del nuevo detector. Esto obligd a realizar una nueva
determinacion del flujo de neutrones térmicos disponibles en la nueva

configuracion.

Muy importante es observar las variaciones de este flujo de neutrones
como funcién de la altura en la configuracion de moderacién, porque
esta configuracidon no es simétrica respecto de la altura (eje z), pero si
lo es en sentido transversal (eje x), ver figura 1a. Por ejemplo, podria
determinarse si el maximo flujo de neutrones térmicos se encuentra en
la misma posicion donde el detector posee el porta-muestra con el 19B,

ya que esto seria lo deseado.

Por tal motivo, se realizaron mediciones con cdmara de fisién y luego se
realizé6 una simulacion Monte Carlo para completar la caracterizacion de

nuestro sistema.
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Para la configuracién de moderacién, el flujo térmico que llega al
detector es mayormente dependiente de la altura (o sea a lo largo del
detector, como se comentd), debido a cuestiones relacionadas a la
distribucion geométrica entre la fuente de neutrones, moderador y el

detector. Recordar que nuestro sistema moderador es el de la figura 1b.

Eje Z No simétrico
respecto de la posicién del

. detector
Aire
detector
EjeX
Simétrico respecto de la
posicion del detector
Parafina borada

Figura 1a. Geometria de simulacion, configuracién de moderacion.
Observar la simetria respecto del exe x, pero no respecto de z.
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Con las consideraciones comentadas se tomaron mediciones con una
camara de fision marca CENTRONIC, modelo FC165/1000, (figura 2)
para conocer el perfil de neutrones térmicos en altura dentro de la zona
detector. El procedimiento llevado a cabo fue el siguiente: ubicando la
camara en la posicion donde se ubica el contador proporcional, se
realizan mediciones de flujo en posiciones definidas moviendo la cdmara
en altura. Los valores de flujo térmico en funcion de la altura obtenidos

se muestran en la tabla 1.

Figura 1b. Configuracidon de moderacion utilizada.
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Figura 2. Camara de fision marca Centronic tipo FC165/1000

Distancia al Flujo térmico  |Porcentaje
piso del (nV) (%)
blindaje (cm)
12.0 679 100
16.0 645 95
24.0 528 /8
30.0 412 61
35.0 423 48

Tabla 1. Mediciones con camara de fision.
Incertidumbre en los valores de flujo (<10 %).
Incertidumbre en la longitud 0.2 cm.
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Con la informacion experimental obtenida, mas el conocimiento de las
dimensiones geométricas y materiales del sistema moderador, se realiza
una simulacion Monte Carlo (con el cédigo MCNPX) del conjunto:
Camara de fisidon - moderador - fuente de neutrones. Entonces mediante
el tally 4 de MCNPX (estimador de flujo en volumen), se estima el flujo
que arriba a la camara en funcién de la posicibn de la misma,

representando la experiencia de medicién hecha con la cdmara de fision.

En la figura 3 se muestra la imagen de la simulacién, con la que se
trabajo para obtener la curva de la variacién de flujo de neutrones como
funcion de la altura. Alli se puede observar la simulacién de la camara
de fisién, como un cilindro pequefo junto con el moderador de parafina
(la placa de color azul en mitad del cubo). La fuente de neutrones se
simula como una fuente puntual, ubicada a una altura de 18 cm, al otro

lado de la parafina.

Al primer valor de estimador de flujo obtenido en la altura mas baja (12
cm), que es donde el flujo es mayor, se le atribuye el valor de 100 % (a
modo de convencidon para luego referenciar los demas valores respecto
de éste), entonces, los demas valores de estimador de flujo van
decreciendo a medida que se va levantando la camara de fisién en la

simulacién respecto del piso, al igual que ocurrié en las mediciones.
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A modo ilustrativo se muestra la accion del moderador que reduce la
energia de los neutrones en la region donde se ubica el detector. La
figura 4 muestra el espectro de neutrones en la posicion del detector
habiendo simulado el moderador como si fuera de aire. O sea, en vez de

una placa de parafina, una placa de aire.

parafina
moderador

Camara de fisién
se ubica en la zona
detector

Zona de la fuente
de neutrones

/—/—?araﬁna borada

Blindaje

Figura 3. Geometria de simulacion. Camara de fisién y configuracién de moderacion.
La parafina separa la fuente de neutrones de la camara de fision.
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La figura 5 muestra la misma configuracion, pero en este caso se
modela la placa de parafina. Observar la aparicidn de neutrones de baja

energia (en especial <1 eV.) en gran cantidad respecto del grafico 1.

Flujo &n zona detector pos (=133 y 13R)

lly/Parciel
1 IIIIIII|

e=iD

1e-13 le-12 1e-9 i e

Figura 4. Espectro de neutrones sin la accién del moderador.
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Figura 5. Accidén del moderador aportando neutrones de baja energia, observar la
diferencia contra el grafico superior, respecto de no usar parafina.
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La tabla 2 muestra en comparacion los valores experimentales con los

obtenidos de la simulacidn. Las discrepancias resultan ser inferiores al 3

%. Ver figura 6.

Distancia al piso Flujo térmico Referencia tally 4 Factor de Flujo simulado
del blindaje (cm) Experimental(nv) | para el calculo multiplicacion | Con MC
12 679 679 9.48E-05 7.16E+06 679
16 645 8.85E-05 634
24 528 7.49E-05 536
30 412 6.12E-05 438
35 323 4.90E-05 351
Tabla 2. Datos experimentales y de simulacién.
Aqui nV equivale a neutrones.cm=2.seg!.
Flujo de neutrones térmicos en funcion de la altura
800 T T T T
700 } ;
Z 600 +
0 ; i
)
&
g 500 I I
o : T
T 400
2
S 1
o !
300 4 ® Experimental an
® Simulacién
200
10 15 20 25 30 35
Altura (cm)

Figura 6. Superposicién de datos experimentales y simulacion. Los valores de
simulacion se corresponden al tally 4 donde se usé corte de energia <0.5 eV.
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En esta situacién se puede concluir que se tiene representada
aceptablemente la configuracion de moderacidon en nuestra simulacion.
Las mediciones realizadas permiten asociar el estimador de flujo
(obtenido de la simulacién) a un valor experimental de flujo de

neutrones térmicos, resultado que sera de gran utilidad en el capitulo 6.

Ahora se puede agregar a la simulacidn la geometria del detector,
recordar la figura 1 (al comienzo del apéndice), alli se observa el
detector dentro de la configuracion. Representando esta misma
situacion en la simulacién, se podra estudiar la situacién que se plantea

a continuacion.

Puede surgir un interrogante acerca de la relacidon entre el flujo por
unidad de volumen en el cuerpo total del detector (en especial los
catodos) y el que arriba a la zona del porta-muestra. Esta relacion se

denomina como factor N - 10B,

Esto es porque, como se comentd en los primeros capitulos, al gas P10
se le agregé un 6% de nitrdgeno gaseoso para tener un pico de
referencia de energia en el espectro, producto de la interaccion del

nitrégeno y el neutrén térmico.
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Debido a que el gas se distribuye uniformemente en el cuerpo del
detector, protones provenientes de cualquier parte del detector (dentro
del catodo) aportan al espectro. Por otro lado, el 1°B reacciona solo
cuando los neutrones térmicos llegan a la zona del porta-muestra. Otra
pregunta que surge es si se realiza el cociente flujo/volumen para cada

region, ése obtendran resultados comparables? (ver figura 7).

tally en

Zona catodo

tally en
zona porta muestra

0 O/

Figura 7. Esquema de las regiones donde se calculan los estimadores de flujo.
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Para conocer esta relacion, se introduce el detector en la simulacion y se
calcula el estimador de volumen en todo el cuerpo del detector, Figura 8

y luego el estimador es calculado justo en la regién donde se encuentra

la muestra, en este caso, la celda es la muestra.

El resultado puede verse en la figura 9, donde se superponen las curvas
de cada estimador calculado, alli se seleccioné los neutrones de energias
menores a 0.5 eV que son los de muy baja energia (neutrones de

interés).

En el caso de la regidén del porta-muestra, como el volumen donde se
aplica el tally es menor respecto del correspondiente al cuerpo total del
detector, esto explica por qué en un caso la curva que representa al
estimador en el porta-muestra es de comportamiento irregular respecto

de la que representa el estimador en los catodos.

parafina
moderador

detector
Zona de la fuente
de neutrones
parafina borada
Blindaje

Figura 8. Simulacion del detector en el sistema moderador
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La superposicion de las curvas indica que el area es practicamente la
misma para ambos casos. Esto indicaria que el flujo promedio en el
volumen del cuerpo del detector y en el porta-muestra seria
practicamente el mismo, o sea el factor entre flujos para las reacciones

de %N vs. 10B, estaria proximo a 1 en esta configuracion.

%107 Superposicion Flujo en la camara y en la muestra

8 T T T T T

Muestra
Camara

Tally 4
iy
T
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| riart™ LJ‘,.l i UJJ-?\,‘P'JJ.L.F 5 .M.nl‘w Lobldi ] A
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Energia (eV)

Figura 9. Tally 4, estimador de flujo en el cdtodo y el porta-muestra, superposicion.
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Apéndice F

Detalles constructivos relacionados a la fabricacion del
detector

En este apartado se realizan algunos comentarios acerca de situaciones
gue se fueron presentando durante la construccion del detector. Cabe
destacar que se necesitd personal capacitado en el area técnica para la
construccién. El Instituto Dan Beninson brindd su personal técnico y
de igual forma lo hizo el sector PPFAE que ademas aportd la maquinaria
necesaria para el mecanizado de piezas. La figura 1 muestra el primer

croquis del detector.

Por cuestiones comentadas en el capitulo 4, el objetivo era construir un
detector con doble catodo y doble anodo (idénticos uno al otro), con
sistema de guarda y ademas, que permitiera ser conectado a tension
negativa (esto ultimo, copiando el detector de un solo hilo que estaba
siendo usado). La alta tensidon se conectaria directamente al detector,
sin pasar por el pre-amplificador, o sea, solo pasaria la sefal por el pre-

amplificador, esto con la expectativa de obtener una sefial mas limpia.

Su disefio debia admitir que pudiera trabajar a unas tres atmodsferas (de
ser necesario) y soportara tensiones de unos -3000 V a dicha presion
(esto se penso inicialmente). Los materiales debian ser adecuados para
que el equipo pueda trabajar ante un flujo de neutrones térmicos. Esos

fueron los conceptos iniciales que sirvieron de punto de partida.
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Los materiales necesarios para la construccién fueron provistos por los
laboratorios (L.I.D), Laboratorio (L.M.R) y PPFAE.

Las piezas mas complicadas de fabricar del detector fueron sin duda las
tapas exteriores. Recordar que el cuerpo exterior esta formado por tres
piezas: un cilindro y dos tapas. Estas deben cumplir con la condicién de
ser estancas respecto del ingreso o egreso de gas al detector y soportar

presiones superiores a la atmosférica.

Figura 1. Croquis inicial del detector. Este primer disefio no sufrié grandes

cambios respecto del modelo final fabricado.
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La tapa superior (la pieza mas complicada de todas) debe soportar el
desarme peridédico ya que la muestra va colocada en su interior. Al
mismo tiempo, lleva la conexién de la alta tensidn, las dos salidas de

sefial y la valvula de carga de gas.

Parte de su construccion puede verse en las figuras 2 y 3 en las

instalaciones de PPFAE.

Figura 2. Torneado de las tapas de la cdmara externa, las piezas mas complicadas de
elaborar, debido a la necesidad de incluir conectores pasantes y la valvula de cierre,

ademas de los O-ring para el cerrado hermético.
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Las tapas llevan un anillo de goma en su borde, del tipo o-ring, el cual
sella la tapa con el cuerpo cilindrico lateral. El canal que contiene el
anillo de goma se realiza con el torno, y se trata de un mecanizado de
precision para que cumpla con las necesidades de estanquidad

requeridas.

Figura 3. Cilindro de aluminio laminado con el que se

construyeron las tapas exteriores.
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El detector también posee partes internas que requieren mecanizado,
como la pieza que forma el sistema de guarda del detector (figuras 4 y
6), la cual a su vez debe sostener los catodos en el interior (figura 5) del
detector. Cada catodo se monta sobre dos cilindros de nylon en cada
extremo, los que ademas de fijarlos, hacen de aislantes del catodo. Por
esta pieza también deben pasar las conexiones para la salida de la

senal.

Figura 4. Mecanizado de partes internas del detector
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Figura 5. Pieza interna que forma el sistema de guarda y ademas fija los catodos.

Figura 6. Catodos dentro del cilindro externo aun no ensamblados.
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La figura 7 muestra el médulo interno del detector. Este posee los dos
catodos independientes, cada uno con su anodo en el interior. Ademas,
las mismas piezas que fijan el sistema hacen de sistema de guarda que
junto con la doble varilla roscada comprimen los catodos dando rigidez
ante la futura manipulacion que se requeriran para los cambios de

muestra.

Finalizada la tapa superior (el primer modelo de tapa) se realizé el

montaje de la valvula para carga de gas.

Figura 7. Sistema de doble catodo con sistema de guarda. Modelo actual.
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En un principio se pensé en hacer un sistema que permitiera facilmente
intercambiar la valvula para futuras reparaciones. Resultd de diseno

inadecuado porque no resistié las pruebas de fuga de gas. Figura 8.

Figura 8. Primer disefio para el montaje de la valvula de gas en la tapa superior. La

misma fue descartada por no pasar las pruebas de vacio.
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Las tapas laterales fabricadas inicialmente, no pasaron las pruebas.
Estas tapas fueron realizadas mediante fundicién de aluminio, pero no
soportaban la presion de vacio por la porosidad de la estructura, por lo
tanto, hubo que hacerlas con aluminio laminado el cual fue mecanizado
con el torno. Luego de las modificaciones en la tapa del detector y de la

forma en que se fijaba la valvula de llenado de gas, el modelo superd las

pruebas de fuga de gas (pruebas que se realizan con helio). Figura 9.

Figura 9. Disefio final para el montaje de la valvula de gas.
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Otro de los desafios que hubo que superar fue la fabricacién de un
sistema de “conector pasante”, o sea un conector que conduzca la sefal
con el menor ruido posible desde el interior del detector hacia el exterior
y simultdneamente también mantenga la condicién de estanqueidad
necesaria. La figura 10 muestra algunos de los disefios que se
intentaban como solucion. La solucion mas adecuada resultd ser mas
parecida al croquis de la izquierda, la pieza completa tiene como
conector principal una pieza de bronce, una de teflén para que haga de
aislante eléctrico y un anillo tipo o-ring de goma para garantizar la

condicion de estanqueidad.

Figura 10.a. Croquis en pizarron sobre los diferentes modelos de conector

pasante que se pensaban.
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Figura 10.b. Conectores pasantes instalados en la tapa superior, como aislante

eléctrico se usa teflén, se aprecian los dos conectores de sefial y el de alta tensidn.

La figura 11 muestra una foto superior del detector, donde pueden verse
los conectores pasantes. También se observan los cables de sefal y de

alta tension.

Figura 11. En esta etapa hubo problemas con los cables que salian del detector.
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Las pruebas iniciales con el detector haciendo mediciones, demostraron
que los cables que salian de los conectores pasantes, a pesar de estar
mallados, resultaron trasmitir ruido a la sefial, posiblemente debido a

inconvenientes en las soldaduras.

Diferentes acciones se realizaron para mejorar el sistema de conexion,

entre los cuales se comenta a continuacion lo mas relevante:

Se revisé el conexionado de los conductores realizando mejoras en las
soldaduras, se optd por conductores mas cortos con una mejor aislacion,
de manera que quedasen aislados entre si y protegidos con mallados
metdlicos que se conectan a tierra, de manera que se genere un efecto

de jaula de Faraday para aislar los conductores entre si.

Figura 12. Primeras pruebas con el detector terminado.
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Las mejoras fueron comprobadas con mediciones. Este modelo es el que

prevalece actualmente. Figura 13.

Ademas del sistema de o-ring que poseen las tapas del detector para
hacer de cierre estanco, el equipo posee cuatro tornillos esparragos a
modo de sistema de sujecion para soportar la presion sobre las tapas (si
el detector trabajase en sobre presion) ubicados segun indica la figura.
Como se comentd en el capitulo 4, se hizo una solicitud de patente por
este equipo ante el sector de patentes de CNEA, en donde luego de una
evaluacion previa y estudio de lo presentado, se elabord conjuntamente
con el sector la memoria descriptiva del equipo y se comenzd los
tramites para la solicitud de la misma a los organismos internacionales

pertinentes. La misma se encuentra en tramite.

Figura 13. Detector con los cambios en los conectores y sistema de mallados a tierra.
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Apéndice G

Estimacion del equivalente de dosis ambiental H*(10)

Cuando surgié como una de las conclusiones del trabajo la necesidad de
disponer un nuevo moderador para aumentar la cantidad de neutrones
térmicos disponibles para la interaccion con el 1B, ademds de mejoras
en el sistema moderador, también se podia aumentar la cantidad de
fuentes y asi aumentar aun mas los neutrones térmicos en la zona
detector. Con el aumento de la cantidad de fuentes, surgidé la pregunta:
¢Qué equivalente de dosis ambiental se tendria en una sala de medicidon
con un moderador que posee una cierta cantidad de fuentes en su
interior? A partir de aqui se planted una situacién posible de trabajo
para luego calcular la dosis equivalente ambiental. De las pruebas que
se hicieron mediante simulacién Monte Carlo, surgieron las dimensiones
finales del bunker, o sea, el espesor de las paredes de concreto, el
agregado de una cobertura de plomo y una placa envolvente de Cadmio
para atenuar los rayos gamma producidos dentro del moderador y
capturar neutrones térmicos que ya se encuentran muy alejados de la

zona detector.

La configuracion de fuentes elegidas para esta simulacién es de dos
fuentes. Esto es porque se pensd en un nimero que sea razonable de

conseguir en la institucion.
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La actividad elegida es de 5 Ci, esto es en parte porque se trabajé con
una fuente de 5 Ci en las experiencias y ademas, diferentes trabajos de
consulta bibliografica, también hacen referencia a fuentes de 5 Ci para

sus calculos.

La vigilancia ambiental o de area se realiza generalmente midiendo la
tasa de dosis equivalente en un lugar dado y en ausencia de personal.
Es sabido que el propio cuerpo de la persona expuesta puede contribuir
con la radiacidon secundaria generada en este mismo, o sea aumenta la
dosis equivalente efectiva. Este efecto fue estimado hace varias décadas

atras con el experimento de la esfera ICRU, Ref. [25].

El equivalente de dosis ambiental H*(d)

El equivalente de dosis ambiental H*(d) en un punto de un campo de
radiacion, es la dosis equivalente que se produciria por el
correspondiente campo alineado en la esfera ICRU, a la profundidad d y

sobre el radio opuesto a la direccién de alineacion del campo.

El experimento tiene asociada la suposiciéon que el campo de radiacion,
al menos sobre toda la esfera, exhibe las mismas caracteristicas que el
campo de radiacién detectado por el instrumento. Esto define el
concepto de campo expandido. Es un campo uniforme que tiene en cada
punto del espacio la misma tasa de fluencia y la misma distribucién
angular y en energia que la existente realmente en el punto donde se
hizo la medida, es decir en el punto de referencia, en ausencia del

receptor.
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Definiciones:

a) La esfera ICRU (International Commission on Radiation Units and
Measurements, 1980) es una esfera de 30 cm de didametro, hecha de un
material equivalente a tejido de densidad 1 g.cm3 y con una
composicion de 76.2 % de oxigeno, 11.1 % de carbono, 10.1 % de

hidrogeno y 2.6 % de nitrégeno. Ver figura 1.

b) La profundidad recomendada (d) por la ICRP (ICRP: International
Commission on Radiological Protection) para una vigilancia en unidades
de H*(d) es de 10 mm, y H*(d) se puede escribir como H*(10).

c) Un instrumento que tenga una respuesta isotrépica y este calibrado
en unidades de H*(10), medira H* en cualquier campo de radiacién que

sea uniforme sobre las dimensiones del instrumento.

d) La definicion de H* requiere que el disefio del instrumento tenga en

cuenta el efecto de retrodispersoén.

Ref. [26].
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El experimento proporciond un conjunto de coeficientes asociados al tipo
de radiacion incidente y la energia de la misma. Asociando estos
coeficientes con el flujo de particulas en una determinada regién (esto lo
determinamos con los estimadores de flujo de los programas de
simulacidon), podemos obtener una estimacién de la dosis equivalente
ambiental. Segun la bibliografia consultada, incertidumbres inferiores al

10 % son aceptables para este calculo.

Dese la década del 70 hasta la actualidad, existen reportes periddicos de
ICRP e ICRU, y son motivo de constante consulta para la comunidad

cientifica.

30cm

2 diameter

Figura 1. Esquema de la esfera ICRU y el campo uniforme que llega a ella. Ref. [26].
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Modelado de la fuente

Para estimar la equivalente de dosis ambiental usaremos el cddigo
Monte Carlo PHITS, (Particle and Heavy Ion Transport code System), es
necesario simular la emision de una fuente de 2*'AmBe, para que los

valores de dosis obtenidos reflejen una posible situacién real de trabajo.

Si bien para las simulaciones de flujo de neutrones se usoé el cddigo
MCNP, en este caso, para las estimaciones dosimétricas se utilizé PHITS.
Esto porque resultd mas directa la utilizacién de este codigo y la
introduccién de las librerias necesarias para los calculos, respecto de
MCNP. Sin embargo, también se podria usar este ultimo para el mismo

fin.

Entonces, se opta por simular fuentes de 5 Ci y recurriendo a la
literatura se observa que las fuentes vienen selladas en un sistema de
doble capsula que incluyen acero inoxidable y otras aleaciones algo
complejas de simular sin la informacion exacta. Sin embargo, es posible
aproximar nuestra fuente, si se conoce la emisidon de la misma (que no
es lo mismo que la actividad). Entonces, para simplificar estas
cuestiones constructivas, simplemente, se simula una fuente puntual y

se aplicara la emision de una fuente real.

Para simular la emisién de una fuente de 2!AmBe de 5 Ci, es utilizada a
modo de ejemplo la indicada en la Ref. [27] donde se especifica la

emision de la fuente como 2.2 10° n.sL.Ci 1.
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Esto indica que para una fuente de 5 Ci, se tendria una emisién de 1.1
.107 n.s1. Entonces esta es la emisidon que tomaremos para cada una de
nuestras fuentes. La ubicacion de las mismas sera simétrica respecto del
centro del moderador, ubicadas en la posicion que maximiza el flujo

térmico en la zona detector, como se comento en el capitulo 6.

La forma del moderador estaba practicamente definida antes de hacer
las simulaciones. Con la ayuda de las mismas, se determind el tamafio
de los blindajes (espesores) mediante prueba y error hasta lograr que la
dosis H*(10) mantenga valores por debajo de los 5 uSv.hl, en el
momento que las fuentes estan operando (figura 3). Luego esta misma
debe reducirse a menos de 1 uSv.h'! cuando las fuentes se encuentran
en el bunker, zona de no operacion (figura 5). La figura 2 muestra un

esquema del moderador y bunker en corte longitudinal.

Aqui se deja indicada implicitamente la idea que un sistema mecanico
transporte las fuentes desde la zona de depdsito blindado hasta la
configuracién de medicion y una vez completada la misma,
mecanicamente se vuelven a guardar las fuentes descendiendo hasta el

bunker.
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Geometria del moderador diseiiado
corte longitudinal
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Figura 2. Esquema del moderador y bunker en corte.
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Para asociar una cierta dosis a una ubicacién espacial, al igual que en el
capitulo 6, fue usado un estimador de flujo como funcidon de la posicidon
(mesh Tally), pero en esta ocasion del cédigo PHITS. Para que el cédigo
entregue dosis H*(10) se utiliza una libreria del programa que posee ya
cargados los coeficientes que asocian el flujo por cm? de las particulas
con la dosis equivalente en términos de H*(10) que producirian las
mismas segln su energia y tipo, tanto para neutrones como para

fotones.

Entonces, en este caso, se simulan dos fuentes de neutrones (con
energias correspondientes al espectro del 241AmBe) que emiten 1.1 .10’
n.segl.cm>2, el cédigo estima una cantidad de flujo que arriba a cada
sector de la mesh (ubicacién espacial) tomando en cuenta los procesos
fisicos devenidos en las historias generadas por el codigo y luego
aplicara los factores de conversion correspondientes de acuerdo al tipo
de particula y las energias con la que estan arribando a la ubicacion

para luego entregar la dosis H*(10) asociada.
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Figura 3. Simulacion del equivalente de dosis ambiental producida por neutrones y

fotones con las fuentes en operacion.
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Figura 4. Incertidumbre en la mesh, entregada por el programa PHITS.
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Observar que en la regién que corresponde a la sala de medicion, la

dosis es inferior a 1 uSv.h1, cuando las fuentes estan en el bunker.
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Figura 5. Simulacion del equivalente de dosis ambiental producida por neutrones y

fotones con las fuentes en el bunker.
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Figura 6. Incertidumbre en la mesh. Aqui se resalta que la misma puede reducirse, por

Relative Error

1072

ejemplo, con el aumento del tiempo de simulacién o mediante la aplicacién de técnicas

de reduccién de varianza. Ref. [22]. [23]. [24].

Las dimensiones relevantes que terminan por disminuir la dosis H*(10)

a los limites propuestos se muestran en la figura 7:

Corte Transversal Corte longitudinal

50 cm
55cm %
90 cm

Figura 7. Dimensiones definidas por las simulaciones Monte Carlo.
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