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Resumen

Los neutrones han sido parte de la ciencia aplicada desde los primeros anos de
su descubrimiento. Esto a permitido el avance en el desarrollo de detectores cada
vez mds eficientes. Ademds, cambios politicos a raiz de los acontecimientos del 11 de
septiembre de 2001 potenciaron la busqueda de nuevas alternativas para la deteccion

de neutrones.

El presente escrito se enmarca en el Proyecto Final Integrador de la Ingenieria
Nuclear con Orientacion en Aplicaciones. El Trabajo realizado durante el dltimo
ano de esta carrera permitié avanzar en el desarrollo de un detector prototipo cuyo
diseno se adapta a los requerimientos de un monitor de flujo neutrénico para el haz
Prompt Gamma del RA-3

El Trabajo consistio en el ensayo de distintos compuestos centelladores con el
objetivo de determinar los mejores candidatos para conformar el detector de neutro-
nes. De los compuestos seleccionados se estudiaron las caracteristicas de los pulsos
generados en el fotodetector. Estos estudios incluyeron la discriminacién por altura
y por forma de pulsos, la determinacién del rechazo a fotones gamma y el calculo

de la sensibilidad a neutrones.
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Capitulo 1

Introduccion

Desde que Sir James Chadwick anunciara el descubrimiento del neutrén en 1932,
esta particula ha tenido un rol importante en la ciencia aplicada. Basta decir que
solo dos anos luego de su descubrimiento, Enrico Fermi habifa dado evidencia de
la fisién del uranio al bombardearlo con neutrones y diez anos después el primer
reactor nuclear veia la luz en Chicago. Desde entonces, los neutrones han sido objeto
de multiples aplicaciones tecnologicas en las mas variadas disciplinas, con técnicas
como la activacién neutrénica para cuantificar muestras, técnicas de exploraciéon
de pozos petroleros, pasando por la técnica de dopaje de silicio para componentes
electronicos hasta las aplicaciones médicas como la técnica de BNCT (por sus siglas

en ingles, Boron Neutron Capture Therapy).

El éxito de todas estas técnicas descansa en parte en el avance de los detectores,
de los cuales se requieren cada vez mayores prestaciones. En este sentido, el *He ha
tenido un papel preferencial en la deteccion de neutrones, debido a sus caracteristicas
nucleares, las cuales se desarrollaran mas adelante. Lamentablemente, desde el 11
de septiembre de 2001, se increment6 la demanda de este isdtopo para detectores
con fines de seguridad superando altamente la produccion, por lo que su utilizacion
para usos cientificos se vio comprometida [1]. A pesar de esto, como sucede muchas
veces en el ambito cientifico, el problema ha permitido avanzar en el desarrollo de

nuevas alternativas para la deteccién de neutrones.

Ademas del *He, los is6topos mas utilizados para la deteccién de neutrones son el
10B, el ®Li, '"Gd y el 23U, también debido a sus caracteristicas nucleares. En gene-

ral, las propiedades de estos isétopos estan bien estudiadas en el &mbito nuclear, por
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lo que sus aplicaciones son diversas, ademas del uso en detectores. Particularmente
el °Li se emplea actualmente en la fabricacion de placas centelladoras para neu-
trografia, técnica utilizada en Argentina en las instalaciones del RA-6 en el Centro
Atémico Bariloche (CAB), de la Comisién Nacional de Energia Atémica (CNEA).

1.1. Antecedentes

En el ano 2018 el Mg. Juan Maria Valledor Duco present6 su trabajo de Te-
sis "Desarrollo de centelladores basados en ®Li para deteccion de neutrones"para
obtener su titulo de Magister en Ciencia y Tecnologia de Materiales del Instituto
Sabato, en el Centro Atoémico Constituyentes (CAC). Este trabajo estaba inscrito
dentro del proyecto marco "Desarrollo y Caracterizacion de Materiales de Litio para
la Produccion de Energia"(Agencia Nacional de Promocién Cientifica y Tecnologica
PICT 2013-1818), tendiente a potenciar el valor de las reservas de litio existentes en
Argentina a través del estudio de materiales basados en este elemento y de tecnolo-
gias para su produccién y aplicacion a la generacion de energia. El trabajo estuvo
dirigido por el Dr. Horacio Corti (CAC, CNEA), quien en los tltimos anos estuvo
dedicado a la busqueda de alternativas que pueden llevar a una explotacion mas
racional del litio, motivado por el crecimiento exponencial en la demanda de litio
en el mundo y sobre todo en Argentina, quien posee gran parte de este recurso con

capacidad de ser explotado [2].

Parte del trabajo de Tesis del Mg. Juan Valledor consisti6 en la preparacion de
centelladores y el analisis de su viabilidad para el reemplazo de las placas comerciales
utilizadas en el CAB, estudiando las caracteristicas quimicas y fisicas de varios
compuestos postulados. En esta etapa, el grupo de BNCT del Centro Atémico Ezeiza
(CAE) contribuy6 cediendo carbonato de litio, enriquecido en ®Li. De este proyecto
se desprendié una nueva alternativa con atractivo potencial para el uso racional del
litio, el desarrollo de detectores. De esta nueva aplicacion de los centelladores que
estaba desarrollando el grupo del Dr. Corti naci6 la colaboraciéon con el Dr. Federico
Izraelevitch, quien sumo su experiencia y trayectoria en la investigacion y desarrollo

de detectores, y en especial mediante el uso de fotodetectores de estado sélido.

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM
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1.2. Motivacidén

El reactor de investigacion RA-3, emplazado en el CAE se ha caracterizado por
la produccién y abastecimiento de *Mo para la region. Ademas, en sus mas de 50
anos de operacion, en este reactor se realizaron calificacion de combustibles, estudio
de materiales, irradiaciéon de muestras para analisis y ensayos de la técnica BNCT,
entre otros. También en los dltimos anos se estuvo desarrollando una instalacién para
el uso de la técnica de Analisis de Gammas Instantaneos por Activacion Neutronica
(PGNAA por sus siglas en inglés). Esta técnica no destructiva se basa en la activacién
de los nucleos de una muestra mediante la irradiaciéon con neutrones y su emision
instantanea de radiacion gamma caracteristica de cada nucleido. Como se trata
de una técnica analitica cuantitativa es necesario conocer con la menor incerteza
alcanzable el flujo neutrénico y asi calificar y cuantificar la muestra, conociendo la

seccion eficaz de las reacciones involucradas (3]

Actualmente, el haz es monitoreado utilizando un método indirecto el cual consis-
te en irradiar hojuelas de distintos materiales, de los cuales se conoce su composicién
con baja incerteza. De esta manera, midiendo la emisiéon gamma retardada de los
nucleidos generados por activacion se puede cuantificar el flujo. Si bien este método
permite obtener valores de flujo con muy baja incerteza, la informacién no se obtiene
en tiempo real sino un tiempo antes de colocar la muestra para analizar. Como es
probable que hayan variaciones de potencia en operacién normal del reactor, esta
metodologia para determinar el flujo aumenta considerablemente las incertezas de

la medicién.

El desarrollo de un detector de neutrones de pequenas dimensiones, que pueda
utilizarse como monitor de haz en esta instalacion, es un candidato viable para
mejorar la cuantificacion de las muestras. Esto traeria un beneficio a los usuarios
de esta técnica en particular y a la comunidad cientifica argentina en general, dado
su potencial como instrumento de medicién para futuros proyectos como los haces
de neutrones del RA-10 o el acelerador para generar neutrones por espalacion para
BNCT, entre otros.

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM
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1.3. Objetivos

El objetivo general de este Proyecto es desarrollar un detector prototipo que
pueda, utilizarse como monitor de haces de neutrones para su posterior instalacién en
el haz Prompt Gamma del RA-3. Para cumplir este objetivo se delinearon objetivos

especificos los cuales son:

Evaluar la respuesta a neutrones térmicos de distintos compuestos centellado-

res y seleccionar los mejores candidatos.

Estudiar la sensibilidad a neutrones térmicos de los detectores.

Estudiar el rechazo a fotones gamma de los detectores.

Estudiar la capacidad de los detectores de discriminar neutrones de fotones

gamma.

1.4. Organizacion del Trabajo

Este trabajo se organiza de la siguiente manera. En el Capitulo 2 se expondran
los conceptos fundamentales que permiten contextualizar el trabajo experimental
realizado: deteccion de neutrones térmicos, materiales centelladores y fotomultipli-
cadores de silicio, entre otros. Luego, en el Capitulo 3 se describira el diseno de
los detectores de neutrones desarrollados, y una caracterizacion comparativa de dis-
tintos compuestos centelladores. En el Capitulo 4 se presentaria un estudio de la
discriminacién por altura y forma de pulso de dos de los compuestos centelladores,
la determinacion del rechazo absoluto a fotones gamma y la sensibilidad a neutro-
nes de uno de ellos. Finalmente, en Conclusiones, se hara una sintesis del trabajo

realizado y se realizaran propuestas para el futuro.

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM



Capitulo 2

Marco Teoérico

2.1. Interaccion de la Radiaciéon con la Materia

La radiactividad es un fenomeno natural por el que un nicleo atémico inestable
emite radiacién de manera espontanea, transmutandose o desexcitdndose a un estado
de menor energfa. Los fendmenos relacionados con la radiactividad han tenido una
historia enriquecedora y han influido directamente en el progreso del conocimien-
to de los atomos, nicleos y particulas. También han servido para desarrollar una
metodologia de la experimentacién, sentando las bases de los modernos detectores.

La radiacién puede ser categorizada en dos grandes grupos, dependiendo si inter-
vienen particulas cargadas o sin carga. Dentro de la segunda categoria encontramos
a los neutrones y a la radiacion electromagnética, que incluye a los rayos-X emitidos
en el reordenamiento de los electrones atomicos, y a los rayos v (gamma) que se
originan a partir de transiciones dentro del mismo ntcleo, en los dos tltimos casos
la particula que interviene es el fotéon. La deteccion de estas particulas neutras se
realiza indirectamente gracias a que sufren otros tipos de interaccién que dan lu-
gar en el estado final a la aparicién de particulas cargadas que luego pueden ser
detectadas [4].

2.1.1. Radiacion gamma

De las multiples formas de interacciéon de los fotones con la materia, las tres mas

relevantes a fines de su deteccién son: efecto fotoeléctrico, dispersion Compton y

5



Capitulo 2. Marco Teoérico 6

creacién de pares. Todos estos mecanismos provocan la transferencia de la energia
desde el fotén a los electrones del medio material. La probabilidad de que ocurra
alguno de estos mecanismos estd4 dado por la energia del fotén incidente y por el Z
del material que interacttia. La Figura 2.1 muestra qué mecanismo predomina de
acuerdo a la energia del foton incidente y del numero atémico del material inter-
actuante. Entonces, dadas los multiples mecanismos de interaccién, el recorrido del
foton sufre cambios abruptos y repentinos de direccion, variando su energia y por lo

tanto cambiando su probabilidad de interactuar bajo otra modalidad.

En el efecto fotoeléctrico, la energia del foton es absorbida totalmente por el
atomo, que al desexcitarse emite un electréon de una de sus capas con una energia
igual a la proveniente del fotén menos la energia de ligadura del electron atémico.

Este mecanismo se puede resumir con la expresion

Y+ A A5 At e~

En la dispersion Compton, el fotén no pierde toda su energia al interactuar con
el 4tomo, en cambio es dispersado, reduciendo su energia y provocando la ionizacion.
La energia inicial del fotéon E se reparte entre el fotén dispersado E’ y el electron

eyectado del a4tomo. La energia del fotén dispersado un angulo 8 vale

, E

1+ -E;(1 - cos(h))

mgc?

donde mg es la masa en reposo del electron (511 keV /c?). Se observa entonces
que la energia cinética del electrén puede tomar un valor entre 0 (cuando 6 es igual a
cero grados, dispersion rasante) y un maximo cuando la energia del foton dispersado
es minima (cuando 6 vale 180 grados, retrodispersion).

El altimo efecto relevante es la creacion de pares, que ocurre con fotones de ener-
gia mayor que la energia en reposo de dos electrones (1022 keV). En este mecanismo,
el foton da lugar a la creacion del par electrén-positrén, donde ambas particulas se
reparten el excedente de energia cinética. Cuando el positron haya depositado toda
su energia en el medio se aniquilara con un electrén, emitiendo dos fotones de 511
keV en direcciones opuestas [4] '

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM
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Figura 2.1: Mecanismos de interaccién méas probables en funcién de la energia del
foton y el Z del material absorbente.

2.1.2. Radiaciéon de neutrones

Al igual que pasa con los fotones, los neutrones no poseen carga, pero a diferencia
de ellos, los neutrones no interactiian a nivel electromagnético con la materia. Es
por esta razén que los neutrones pueden atravesar varios centimetros de materia sin
interactuar con ella. Basta con evaluar el tamano de los nicleos atémicos, con los
que el neutrén puede interactuar mediante la fuerza nuclear fuerte (fuerza de corto
alcance y responsable de mantener unidos a los nucleones: protones y neutrones),

en comparacién con el tamaiio total del &tomo (10* veces mayor).

Como sucede con la radiacién gamma, los neutrones también poseen varios meca-
nismos de interaccién con los micleos atémicos. Estos mecanismos pueden resumirse
como procesos de dispersion o absorcion. El primero puede entenderse como una co-
lision de dos esferas sélidas, donde parte de la energia es transferida desde el neutrén
al nicleo sin pérdida de energia cinética (dispersién eléastica) o con pérdida de la
misma, excitando al ntcleo (dispersion ineléstica). En el segundo, el neutrén puede
inducir una reaccién nuclear que de origen a la formacién de un ntcleo compuesto o
a la fision del mismo. Si ocurre la primera, dependiendo de la estabilidad del nuevo
nicleo, la absorcion del neutrén puede dar lugar a la emisién de un nucleén o de

particulas pesadas (varios nucleones).

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM
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2.1.2.1. Clasificacion de los neutrones

Dado que la probabilidad de interaccion de los neutrones con la materia depende
de la energia con la que inciden, se los clasifican en neutrones térmicos, epitérmicos
y rapidos. Las energias caracteristicas de cada grupo varian entre autores, pero
en general en el Ambito de BNCT se acepta a 0.025 eV (energia en equilibrio con
la agitacion térmica, a 20 °C) como energia promedio de los neutrones térmicos,
alcanzando energfas de hasta 0.5 eV. Los neutrones epitérmicos en general van desde
0.5 ¢V hasta 0.01 MeV, y los neutrones rapidos desde 0.01 MeV en adelante.

2.1.2.2. Seccion eficaz

Para cada mecanismo de interaccion, existe una probabilidad de ocurrencia que
esté ligada a la energia del neutrén, y ademés dependera del nicleo en particular con
el que se da esa interaccion. Esta probabilidad se cuantifica mediante una magnitud
conocida como seccién eficaz y se puede entender como el area efectiva que posee
un nucleo particular para interactuar con un neutrén que posee una dada energia.
Esta magnitud se mide generalmente en barn (b), siendo esta unidad b = 10724
cm? y las distribuciones de probabilidad en funcién de las energias de los neutrones
pueden ser obtenidas en miltiples librerias de datos nucleares, como la NRDC (por
sus siglas en inglés, Network of Nuclear Reaction Data Centres) bajo el auspicio del
OIEA (Organismo Internacional de Energia Atémica) [5].

2.2. Deteccion de neutrones térmicos

Como se menciond anteriormente, la captura de neutrones puede dar lugar a
reacciones nucleares con emisién de particulas cargadas. Este es el caso de mayor
interés en la deteccién de neutrones térmicos, siendo las mas deseadas las del tipo
(n,a), (n,p) y (n,fisién). Que pueda darse cada una de estas reacciones dependera del
nucleo sobre el que inciden los neutrones, y por lo tanto también de la seccién eficaz
del nucleido blanco. Esta es una de las caracteristicas més relevantes al momento de
elegir un material para disenar el detector. En segundo lugar, se debe considerar la
energia de la reaccién debido a que maximizara la eficiencia de deteccion y la discri-
minacién de fotones gamma si los mecanismos de interaccion compiten depositando

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM
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energia en el material detector. En tercer lugar, es necesario que el nucleido en par-
ticular tenga una relacion isotépica alta o debe ser tecnologica y econdmicamente

posible enriquecer el material si fuese necesario.

Al considerar estas caracteristicas, resaltan tres nucleidos los cuales son '°B, °Li y
3He. La Ecuacién 2.3, la Ecuacién 2.2 y la Ecuacién 2.1 muestran un esquema de las
reacciones que tienen lugar con estos nucleidos y la Figura 2.2 muestra las secciones
eficaces de cada reaccién en funcién de la energfa de los neutrones incidentes [4] [6].

TT %
05 4 Li* + a+231MeV (94%) (2.1)
"Li+ a+2,792MeV (6%)
“Li+n+—* H+a+4,78MeV (2.2)
He +n +—* H +p+0,764MeV (2.3)
104
7 10°[
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N 10°[
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Figura 2.2: Seccién Eficaz Total en funcién de la energia del neutrén incidente para
los nucleidos mas utilizados en deteccion de neutrones térmicos.

Estos tres nucleidos mencionados presentan caracteristicas que los hacen buenos
candidatos para la deteccién de neutrones. Como se mencioné al principio de este

Trabajo, el ®He tuvo un papel preferencial debido a tener la mayor seccién eficaz
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(6333 £ 7 para neutrones térmicos). Si bien su abundancia es baja respecto a los
demas (0.000134 %), la produccion artificial de este nucleido por medio de la desin-
tegracion del tritio proveniente del desarme nuclear permitia saltear este problema.
En detectores, este is6topo se utiliza en forma gaseosa en contadores proporciona-
les, donde el proton y el tritio producidos en la reaccidon nuclear ionizan el gas,

permitiendo la deteccion de los neutrones [7].

En el caso del 1°B, este puede encontrarse en compuestos gaseosos y sélidos. El
compuesto mas utilizado es el BF; gaseoso, también en contadores proporcionales.
Su seccién eficaz es apenas menor que el 3He (3837 + 9) y su abundancia isotépica
es la mayor de los tres nucleidos considerados (19.9%). Ademés, la energia de los

productos para la reaccioén (n,«) lo convierte en un detector gaseoso eficiente.

El ®Li tiene una seccién eficaz (941 + 3) un orden de magnitud menos y una
abundancia isot6pica media (7.59 %), respecto de los otros nucleidos considerados.
Sin embargo, tiene la energia de reacciébn mas alta de los tres nucleidos, casi el
doble de la obtenida con el !°B, caracteristica que lo hace un buen candidato para
discriminar fotones gamma provenientes del fondo. Ademas, el Li puede formar sales
como el LiF o el Lil, con capacidades centelladoras. Esta tiltima caracteristica brinda
mayor versatilidad al disefio de los detectores. Por otro lado, su alta disponibilidad

en el mercado local lo colocan como soluciéon viable para el problema de escasez del

He. [8].

2.3. Detectores centelladores

Algunos materiales tienen la propiedad de emitir luz cuando sobre ellos incide
algin tipo de radiacion. A este tipo de materiales se los conoce como centelladores.
Este fenémeno radica en la ionizacion y excitacion de los atomos y las moléculas
que componen el material centellador, las cuales tienen la capacidad de emitir luz

cuando estos vuelven a su estado fundamental.

Ademaés, para que un material pueda ser considerado centellador, la eficiencia de
esta conversion de radiacion en luz de centelleo debe ser eficiente. Esto implica que
la luz no sea reabsorbida en el mismo material y que el tiempo de desexcitacion del

material sea relativamente corto.
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Existen muchas clasificaciones aceptadas en las que se dividen los materiales
centelladores. A los fines de este Trabajo se consideran los centelladores sélidos y
su clasificacién en organicos e inorganicos. Cada uno de estos presenta distintas
caracteristicas que dependeran de las respuesta al tipo de radiacién incidente y a la

fisica detras de los mecanismos de centelleo.

2.3.1. Centelladores Inorganicos

Los centelladores inorganicos tienen mayor rendimiento luminoso y linealidad,
pero con una menor velocidad de respuesta. En estos materiales, el mecanismo de
centelleo depende de los estados energéticos de los 4tomos dispuestos en la red
cristalina. Al interactuar el material con la radiacién ionizante, los electrones de la
red quedan en un estado excitado, y cuando estos regresan a su estado fundamental
lo hacen emitiendo energia por medio de fotones. Para aumentar la probabilidad
de que se emita un fotén visible en este proceso es necesario agregar pequefas

cantidades de impurezas denominadas activadores.

2.3.2. Centelladores Organicos

En el caso de los centelladores orgéanicos, el mecanismo de centelleo se da a nivel
molecular, a través de transiciones electronicas entre niveles energéticos dentro de
una misma molécula. Esto implica que las propiedades de centelleo son independien-
tes del estado fisico del material, sin embargo, gran cantidad de la energia que se
deposita en el material se pierde en forma de calor y s6lo una pequena fraccién se
transforma en luz de centelleo. Como ventaja, el tiempo de respuesta y decaimiento
de la senal que produce el centelleo es mucho menor que en los inorganicos, lo que
permite diferenciar temporalmente dos eventos con gran precision para altas tasas
de conteo. Ademas, su bajo Z los hace poco sensibles a fotones gamma, permitien-
do medir particulas cargadas sin interferencias. Otra ventaja importante est en la
posibilidad de disolverlos en plasticos s6lidos permitiendo que sean mas sencillos de
fabricar y mecanizar, disminuyendo su costo de fabricacion.
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2.4. Fotomultiplicadores de silicio

Acoplado al material centellador es necesario incorporar un fotodetector capaz
de transformar la luz producida en una sefial eléctrica. Para maximizar la eficiencia
de este proceso es necesario que el fotodetector sea sensible a la energia de los fotones
emitidos por el centellador. La funcién de este fotodetector no solo es colectar la senal
provista del centellador, sino amplificarla, de manera de obtener una senal procesable
a nivel electrénico. Los tubos fotomultiplicadores (PMT por sus siglas en ingles)
fueron los més utilizados durante décadas. Sin embargo, con los avances tecnologicos
de los ultimos afos, los semiconductores han ganado su lugar como alternativa a
los fotocatodos y €l uso de tubos fotomultiplicadores. Esta tecnologia permiti6 el
desarrollo de nuevos sistemas de deteccion de fotones basados en fotodiodos de

avalancha.

Particularmente, los fotomultiplicadores de silicio (SiPM por sus siglas en inglés)
constan de una matriz de celdas independientes del orden de los micrones. Cada
celda est4 formada por un diodo y una resistencia en serie. Cuando un fotén incide
en el silicio, este puede ser absorbido y su energia transferida a un electrén. La
energfa acumulada por el electron le permite pasar de la banda de valencia a la de
conduccion, generando un par electrén-hueco. Si se aplica una polarizacién inversa
al diodo se genera un campo eléctrico a través de la zona depletada, causando que
los portadores de carga sean acelerados hacia catodo y anodo. Si en su recorrido
estas cargas ganan la suficiente energia cinética pueden generar pares de cargas
secundarias. Asi, un solo fotén absorbido puede disparar una cascada de ionizaciones
autosostenida, generando un flujo de corriente medible. Este proceso es analogo a
lo que ocurre en los tubos Geiger, por lo que se conoce con el mismo nombre. El
aumento en la cantidad de portadores de carga es del orden de 10°, comparable con
un PMT convencional. Para detener la cascada Geiger y poder detectar el siguiente
fotén es necesario reducir drasticamente la tensién del diodo. Esto se logra adosando
resistencias llamadas de quenching conectadas en serie a cada fotodiodo. De esta
manera se detiene rapidamente la avalancha al conducir la carga por la resistencia.
Como cada celda es un circuito independiente, cada una con su diodo y resistencia
de quenching, la avalancha Geiger se limita a la celda en la que se inicié y por lo
tanto el resto de las celdas estara lista para detectar nuevos fotones. La suma de las
corrientes fotoeléctricas de cada una de las celdas que detecto el evento se combina

para formar una salida proporcional al flujo de fotones incidente.
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Por sus caracteristicas los SiPM ofrecen un funcionamiento con bajos voltajes
de polarizacion, del orden de las decenas de voltios, a diferencia de los tubos PMT
que requieren ser polarizados por encima de los de kilovoltios. También poseen una
alta PDE (Photon Detection Efficiency), hasta el 50% para longitudes de onda
de 420 nm. Ademas son superiores a los PMT por su insensibilidad a los campos
magnéticos y se destacan por una excelente uniformidad de respuesta gracias al uso
de microceldas independientes. Todo esto sumado a sus dimensiones compactas y

su robustez mecanica propios de los dispositivos de estado sélido [9].

2.5. Fuentes de neutrones

En general, para producir neutrones a partir de nucleidos se utilizan dos métodos,

la fision espontanea de los niicleos o reacciones inducidas por particulas alpha.

La fuente de fision espontanea mas comin es el 252Cf. Este nucleido decae me-
diante emision alfa con un 97 % de probabilidad mientras que solo en un 3% de los
casos lo hace mediante fision espontanea, dando lugar a neutrones en el rango rapido

sumado a los productos de fisién y emisiéon gamma.

Por otro lado, en el caso de las fuentes de neutrones inducidas por particulas, el
blanco con el mayor rendimiento de neutrones por cada particula alpha emitida es

el berilio. Asi, los neutrones son generados mediante la siguiente reaccién nuclear:

a+? Be — n +2 C % +Q(5,704MeV)

Del nicleo excitado del >C*, son emitidos 4.44 MeV de fotones gamma simul-
taneamente. Ademés, dependiendo del nucleido emisor de la particula alpha, esta
emision puede estar acompanada por fotones gamma. Por ejemplo, en el caso de una
fuente de AmBe se emitira radiacion por el decaimiento del 2! Am, teniendo en este
caso la ventaja de que son emisiones de energias bajas (59.5409 keV con 35.9% de
probabilidad).
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2.6. Discriminacién por forma de pulso (PSD)

La emision de fotones de centelleo en algunos compuestos centelladores compren-
de componentes rapidas y lentas. En general, para la mayoria de las aplicaciones, la
componente rapida es la mas util. Sin embargo, la emision retardada puede relacio-
narse directamente con el tipo de radiacion incidente, y por lo tanto se puede utilizar
esta caracteristica para discriminarlas. La técnica de Discriminaciéon por Forma de
Pulso (PSD por sus siglas en ingles) es ampliamente utilizada para discriminar neu-
trones rapidos o particulas alpha de fotones gamma cuando se utilizan centelladores
organicos liquidos. La Figura 2.3 muestra esta diferencia en los pulsos. Por esta
razén es comiin encontrar sistemas electrénicos dedicados que permiten separar los
dos tipos de radiacién sin que la imposicién de un umbral en la altura de los pulsos
penalice perdiendo eventos provenientes de neutrones. Debido a que las técnicas de
preparacién de los compuestos centelladores puede influir en los tiempos de decai-
miento de la luz de centelleo, la disponibilidad de esta técnica para otros tipos de

centelladores debe estudiarse individualmente para cada compuesto [4].
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Figura 2.3: Dependencia del tiempo de decaimiento del pulso con la particula inci-
dente para un centellador organico.
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Capitulo 3

Diseno y optimizacién del detector
de neutrones

Los detectores desarrollados consistieron en centelladores de pelicula acoplados a
fotodetectores. Los centelladores fueron fabricados en colaboracion con el grupo del
Dr. Horacio Corti. E1 Mg. Juan Valledor, con la colaboracion de Téc. Paula Curotto
(CAE, CNEA), fue quien preparé y estudié a nivel fisicoquimico los compuestos
centelladores, en el marco de su Tesis de Maestria [2]. Luego, en el marco de este
Proyecto Final Integrador, se realiz6 el acople mecanico y éptico de los centelladores
con los fotodetectores, para obtener un detector de neutrones. Los detectores fueron
irradiados con neutrones, lo cual permitié6 comprobar que efectivamente poseian una
respuesta a estas particulas. Asimismo, se realizé una intercomparacioén cualitativa
de los distintos compuestos centelladores fabricados, para determinar las formula-
ciones que optimicen el uso de 8Li y los métodos de preparaciéon. En esta seccioén se
presenta. el disefio de los detectores de neutrones y la caracterizacion comparativa

de los detectores de neutrones fabricados.

3.1. Conjunto centellador-SiPM

Los centelladores de pelicula fueron depositados sobre una placa de aluminio de
1.5 mm de espesor, y de una area de 10 x 10 mm?. Los compuestos centelladores con-
sistieron en una mezcla de LiF (con ®Li como compuesto convertidor) y un material

centellador. Los materiales centelladores se pueden dividir en dos grupos: orgénicos
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e inorganicos.

Dentro del primer grupo se ensayaron dos preparaciones que utilizaron el material
EJ-200 (Eljen Technology, EE.UU.). Este es un polfmero intrinsecamente centellador
que se basa en una matriz de PVT (poliviniltolueno) en la que se agregan otros
compuestos fluorescentes. El plastico utilizado presenta gran transparencia y por lo
tanto una mayor longitud de atenuacion de los fotones de centelleo (hasta 380 cm),
sumado a un tiempo de respuesta réapido (2.5 ns promedio de ancho de pulso a mitad

de altura, FWHM) y un espectro de emisién con un méximo en 425 nm [10].

El segundo grupo consistio en tres preparaciones de sulfuro de zinc (ZnS), uno
de los centelladores inorganicos més antiguos que se utiliza. Este centellador es un
polvo fluorescente con una eficiencia de centelleo extremadamente alta cuando se
activa con plata, comparable con un ioduro de sodio dopado con talio (NaI(TD)).
Historicamente, el ZnS se utiliza para la deteccion de particulas alpha y otros iones
pesados y se caracteriza por tener una sensibilidad muy baja para particulas beta
y fotones gamma. En general el polvo se prepara en capas delgadas en espesores
no mayores de 25 mg/cm?, ya que por encima de este valor comienza a volverse
opaco a su propia luminiscencia. Posee tiempos de decaimientos promedio que van
desde el orden de los 100 ns hasta los 10 us. El compuesto sin dopar presenta una
emision por centelleo en el azul (a 450 nm aproximadamente), el cual se intensifica
al agregar plata como activador. En cambio, si se dopa el ZnS con manganeso, el
material exhibe una emision en el rango del naranja (por encima de los 580 nm),

dependiendo del porcentaje de activador agregado [4] [11].

En la Tabla 3.1 se muestran las caracteristicas de cada compuesto ensayado.

Centellador | Enriquecimiento °Li Ccl)\;l:;zz;lo(kntell%d;rga gl Carga SLiF [mg]
#09 90 % ZnS:Ag (inorganico) 2.63 1.03
735 0% EJ-200 (organico) 12.64 161
#26 7.6 % (natural) EJ-200 (orgénico) 12.64 0.79
#27 90 % ZnS:Ag (inorgéanico) 18.58 1.61
#28 90 % ZnS:Mn (inorganico) 18.58 1.61

Tabla 3.1: Composicién de los centelladores utilizados en este Trabajo.

El fotodetector utilizado fue un fotomultiplicador de silicio, especificamente un
SiPM de marca SensL y modelo MicroFC-60035-SMT, el cual tiene su pico de sensi-
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bilidad en el azul. El fotodetector tiene un 4rea activa de 6 x 6 mm? [12]. Dado que
los centelladores preparados tienen 10 x 10 mm?, a los efectos practicos, sélo se apro-
vecha la fraccion de este area correspondiente al area activa del SIPM. En los futuros
desarrollos, se optimizaré la preparacion de los centelladores sin sobredimensionar su
drea. En la Figura 3.1 se muestra un esquema del ensamble fotodetector-centellador.
El acople éptico entre el centellador y el SIPM fue realizado interponiendo una cinta
transparente. El conjunto fue envuelto en cinta eléctrica negra para mantener la

estanqueidad a la luz externa.

Convertidor + Centellador Soporte de aluminio

SiPM Cinta Negra

Cinta Transparente

Figura 3.1: Esquema del ensamble fotodetector-centellador.

3.2. Caracterizacion de los diferentes compuestos
centelladores

En esta serie de experimentos, se verifico la respuesta de cada centellador al
ser irradiados con neutrones para evaluar su capacidad como detector. Para esto se
realizaron ensayos de todos los compuestos centelladores listados en la Tabla 3.1.
Las irradiaciones se realizaron en colaboracién con la Mg. Silvia Thorp (Divisién
de Detectores y Dosimetria del Departamento de Instrumentacién y Control, CAE,
CNEA).

La adquisicién de datos de estos ensayos se realizé utilizando la configuraciéon

Instituto de Tecnologia Nuclear Dan Beninson CNEA - UNSAM



Capitulo 3. Diseno y optimizacién del detector de neutrones 18

que se muestra en la Figura 3.2. Esta consta de una tarjeta QuarkNet DAQ de
4 canales, cada uno con un amplificador y un discriminador con umbral ajustable
por software. Esta tarjeta, ademas, posee un contador con un visor digital que se
incrementa cada vez que un pulso proveniente del fotodetector supera el umbral.
Para la polarizacion del SiPM, se utiliz6 una tarjeta Bias-T de 4 canales. Esta toma
5 V de la tarjeta QuarkNet y genera hasta 36 V, que pueden ser ajustados mediante
un potenciémetro, en un rango de 26-30 V. Los SiPMs fueron polarizados con una
tension de 30 V.

Ademsas se utilizo un oscilocopio marca Siglent v modelo SDS 2104X para la

captura de formas de onda provenientes del SiPM.

DETECTOR Alimentacion 12 V Salida 5V
Conector USB
Alimentacion 5V
LJ £ N
QuarkNet
Cable coaxial BIAS-T
i Conector BNC

Cable coaxial
RG-58

Figura 3.2: Esquema de la configuracion 1 utilizada en los experimentos mencionados
en este Capitulo.

3.2.1. Respuesta cualitativa a neutrones y gamma

En primer lugar se realizaron mediciones sobre el centellador #09 (inorganico
con 9Li al 90%). En estas mediciones se vari6 el umbral del discriminador y se
registro la tasa de conteo mediante la placa QuarkNet, para distintos umbrales. Se
realizaron tres mediciones:

1. fondo de radiacién natural en el edificio del Instituto Dan Beninson (IDB) en
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el CAE,!

2. en el Laboratorio de Instrumentacién y Control (IyC) del CAE con una fuen-
te de neutrones guardada en su blindaje (sin exponer el detector en forma

directa),

3. y en el Laboratorio de Instrumentacién y Control (CAE) con el detector ex-

puesto a la fuente de neutrones.

Para los ensayos con neutrones se utilizé una instalacién de irradiacion, a cargo
de la Mg. Silvia Thorp. La misma consta de una fuente de neutrones de 24! AmBe
de 100 mCi de actividad y un moderador de parafina. En la figura 3.3 puede verse
un esquema de la misma. El bloque de parafina posee tres cavidades huecas para
posicionar en uno, la fuente, y en los otros dos, los dispositivos a irradiar. La distancia
entre las cavidades es de 10 ¢, cantidad suficiente de parafina para generar un flujo

de neutrones térmicos visible para el detector.

Por cuestiones de proteccién radiolégica, el bloque de parafina se encuentra alo-
jado en una caja de madera cuyas paredes laterales estian recubiertas de 6 cm de
parafina borada. Debido a la alta seccién eficaz de captura de neutrones térmicos
del '°B este recubrimiento actué como blindaje efectivo de la radiacion emitida por

la fuente.

Dado que en este laboratorio se encuentran guardadas varias fuentes de neutrones
se espera que el fondo de radiacion esté por encima de los valores registrados en la
medicién de fondo ambiental.

'El edificio del IDB se encuentra en uno de los extremos del Centro Atomico y no posee material
radiactivo de uso habitual por lo que se considera para este Trabajo que los resultados de las
mediciones hechas en el mismo corresponden a radiacién natural.
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Parafina
Parafina borada

Detector

Figura 3.3: Esquema del bloque moderador y blindaje utilizado en los experimentos
mencionados en este Capitulo.

Se determiné el flujo térmico en la posicién de irradiacion 1 del blogue mode-
rador obteniéndose un flujo igual a 226 + 34 nv (nv = neutrones cm™2 s7'). Esta
medicién se realizé mediante una camara de fision marca Centronic y modelo FC165,
con una sensibilidad reportada de 0.12 cps/nv y una incerteza relativa asociada al

instrumento del 15 %.

En la Figura 3.4 se muestran los espectros integrales de altura de pulsos para
tres condiciones de medicion, como se mencioné anteriormente: fondo de radiacion
natural, fondo con fuente de neutrones guardada en blindaje y conteo con fuente en

posicion de irradiacion.

En la medicién de fondo de radiacién natural medida en el IDB, se observa que
la tasa tiende a hacerse nula para valores de umbral cercanos a los 50 mV. Como
esta medicién se realiz6 en ausencia de cualquier fuente de neutrones se espera
que los valores registrados en cada medicidén correspondan mayormente a fondo
gamma, una pequena fraccién a neutrones de fondo y otra a cuentas oscuras del
SiPM (por la generacion espontanea de portadores de carga en la zona depletada del

semiconductor, ya sea por agitacion térmica o por efecto tinel) o a ruido electrénico.

En la medicion de fondo en el laboratorio de lyC, se observd que la tasa no tiende
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a hacerse nula, atin para valores de umbral de voltaje altos, al contrario se observa
que la tasa se estabiliza y decrece lentamente. Esto es esperable ya que algunos

neutrones logran escapar de los blindajes.

La tercera medicién que se muestra en el grafico, realizada con la fuente de
neutrones en la posicion 1, presenta las mayores tasas, por encima de las 1000 cpm
para umbrales altos. Con esto se obtuvo una primera evidencia de que el conjunto

centellador-SiPM genera una respuesta al flujo de nentrones.
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Figura 3.4: Variacién de la tasa de conteo en funcién del umbral del discriminador
para tres mediciones con el detector #9.

Con la medicién de radiacion de fondo se estableci6 que utilizando un umbral
por encima de los 50 mV se puede descartar la contribucién de radiacién gamma
proveniente del fondo de radiacién natural. De esta manera, colocando un umbral
més alto se aumenta la probabilidad de que todos los eventos correspondan tnica-
mente a neutrones. Dado esto se decidi6 realizar los siguientes ensayos utilizando un
valor de umbral conservativo, para comparar los distintos compuestos de 200 mV.

3.2.2. Intercomparacion cualitativa de los distintos compues-
tos centelladores

Para realizar la intercomparacién se procedi6é a realizar mediciones con los dis-

tintos centelladores. Se acoplé por vez cada compuesto centellador al mismo SiPM
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y se realizaron mediciones de la tasa de cuentas para cada configuracion, utilizando
un umbral de 200 mV.

Para comparar la sensibilidad a neutrones de los detectores centelladores en-
sayados, se comparé la tasa de eventos obtenida con cada centellador. El grafico
de la Figura 3.5 muestra la respuesta de cada detector. Dado que el detector #28
(inorganico, dopado con manganeso, con °Li al 90 %) mostr6 un conteo dos ordenes
de magnitud menor respecto de los demés compuestos no se lo considerd en esta
comparacion. Se observa que el mejor rendimiento se obtuvo con el detector #25
(orgénico con °Li al 90 %, preparado con pipeta). Este grafico también permite eva-
luar como varia la tasa de conteo en funcién de la carga de °Li. Se observa que en
los detectores provistos con el centellador organico, una mayor carga se traduce en
una mayor sensibilidad, sin embargo esto no ocurre en principio con los centellado-
res inorganicos, aunque debe mencionarse que estos ltimos han sido fabricados por
diferentes métodos.
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Figura 3.5: Variacion de la tasa de conteo de los detectores ensayados en funcion de
la carga de °LiF. Se muestran los resultados de los centelladores #09 (inorgénico
con °Li al 90 %, preparado con aerdgrafo), #25 (organico con 9Li al 90 %, preparado
con pipeta), #26 (organico con Li natural, preparado con pipeta) y #27 (inorganico
con °Li al 90 %, preparado con pipeta).

También se compar6 la tasa de conteo de cada detector normalizado por la
cantidad de °Li presente en cada centellador. Los resultados se muestran en el grafico

de la Figura 3.6 en el cual se observa que existe un mejor aprovechamiento de la
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carga de °Li por parte del detector #09 (inorganico con ®Li al 90 %, preparado con
aerografo). Esta tendencia no se repite en el centellador #27 (inorgénico con °Li al

90 %, preparado con pipeta).
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Figura 3.6: Aprovechamiento de la carga de °LiF en términos de la tasa de conteo
obtenida por el detector. Se muestran los resultados de los centelladores #09 (inor-
ganico con °Li al 90 %, preparado con aerdgrafo), #25 (organico con °Li al 90 %,
preparado con pipeta), #26 (organico con Li natural, preparado con pipeta) y #27
(inorgénico con °Li al 90 %, preparado con pipeta).

En estas comparaciones se esperaba observar que hubiese un aumento en la tasa
con el aumento de la carga de Li tanto en los compuestos orgénicos como inorga-
nicos. Sin embargo, aunque se produjesen més reacciones nucleares en el compuesto
centellador esto no implica que todos los fotones producidos por el centelleo lle-
guen al SiPM. Esto puede explicarse considerando dos cuestiones, en primer lugar
el agregado de mas atomos de °Li cambia la opacidad del centellador, disminuyendo
su capacidad para transmitir los fotones hacia el SiPM. En segundo lugar hay que
considerar que el centellador #09 (inorgénico con °Li al 90%) fue preparado con
una técnica diferente al resto. El primero fue preparado afiadiendo finas capas con
aerografo, con el tiempo de secado adecuado entre capas. El resto fue preparado

utilizando una pipeta en una sola aplicacion.

La Figura 3.7 muestra los pulsos obtenidos para dos de los centelladores estu-
diados. En los centelladores organicos (representado por el detector #26) el pulso
presenta una duracién del orden de 1 us, con un tiempo de respuesta rapido. Al
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contrario, el centellador inorgénico representado por el detector #09 presenta un
pulso de larga duracién, mayor a 10 ps. Este pulso tiene un tiempo de respuesta

mayor, con miltiples desexcitaciones retardadas.
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Figura 3.7: Pulsos caracteristicos de los centelladores organicos (representado por el
compuesto #26) e inorganicos (representado por el compuesto #27) ensayados en
este Trabajo.
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Capitulo 4

Caracterizacion de la respuesta a
campos neutrénicos y gamma

En este Capitulo se describen los estudios realizados con los detectores para
caracterizar la respuesta de los mismos a campos neutrénicos y gamma. Como re-
sultado de la intercomparacion cualitativa desarrollada en el Capitulo anterior, se
seleccionaron dos centelladores por sus mejores caracteristicas. Estos fueron el cente-
llador organico #25 (orgéanico con ®Li al 90 %, preparado con pipeta) y el inorgénico
#09 (inorganico con %Li al 90 %, preparado con aerdgrafo). El objetivo de esta eta-
pa fue estudiar la discriminacién entre neutrones y fotones gamma por la altura
y la forma del pulso, determinar el rechazo absoluto a fotones gamma y medir la

sensibilidad 'a neutrones térmicos de los detectores.

Los estudios realizados se basaron en el analisis de los pulsos provenientes del
SiPM. Para todos ellos se utilizo el sistema de adquisicion de datos que se describe

en la siguiente seccion.

4.1. Sistema de adquisicion de datos

Para la captura y adquisicién de los pulsos se utilizo la configuracion que se
muestra en el esquema de la Figura 4.1. En esta configuracion, el SiPM se conecta
a un amplificador, cuya salida es registrada por un osciloscopio digital. El circuito
amplificador fue desarrollado en colaboracion con el Ing. Juan Alarcon (IyC, CNEA,
CAE). Este amplifica el pulso mediante el chip OPA656 con un rango dinamico de
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5 V. El circuito fue alimentado con una fuente de laboratorio de +9 V marca Hewlett
Packard y modelo E3620A. La polarizacion del SiPM se realiz6 mediante una fuente
de alimentacion DC programable marca Siglent y modelo SPD3303X la cual permite
ajustar la tension del SiPM en un rango de 0-32 V y hasta 3.2 A de corriente.

Osciloscopio
0OD00
NI
-
0 O O Cable USB
e O e
DETECTOR = =)
Cable caa:lal Conector BNC
RG-58
i :
av
By
L—ov
s
I I Circuito Amplificador Cuimputadora
Cable coaxial
RG-174

Figura 4.1: Esquema de la configuracién 2 utilizada en los experimentos mencionados
en este Capitulo.

Se utilizé un osciloscopio marca Siglent y modelo SDS 2104X para la captura de
las formas de onda provenientes del amplificador. Este posee una tasa de muestreo
de 2 GS/s (GigaSamples per second) y una capacidad de almacenamiento de hasta
8 x 10" capturas con una tasa méxima de 5 x 10° capturas por segundo [13]. En
todos los experimentos se fijo el umbral de disparo del osciloscopio en 300 mV, es
decir, sélo se registraron formas de onda cuya amplitud superara este nivel. Cabe
destacar que este umbral no puede ser comparado en forma directa en con el umbral
fijado en la Capitulo 3, dado que en esta configuracién se utiliz6 un amplificador
distinto. Se programo el osciloscopio para capturar y digitalizar 2000 formas de
onda, mediante el modo de adquisicién rdapido en la memoria del instrumento. Cada
captura consistiéo en un grupo de 5600 puntos (valores de tensién), abarcando una
ventana temporal de 2800 ns (200 ns por divisién, con 14 divisiones). En cuanto a
la tension se establecié una escala vertical de 500 mV por divisién, lo cual permitié

capturar en pantalla desde -0.5 V hasta 4.5 V (10 divisiones), teniendo en cuenta
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que la amplificacion maxima era del orden de los 5 V.

4.2. Analisis de los datos adquiridos

Una vez que el osciloscopio captura la cantidad de formas de onda totales se
adquirieren los datos con la PC y se guardan en un archivo de texto plano para
su posterior procesamiento y analisis. Este archivo incluye un encabezado con los
parametros relevantes de la medicion y un cuerpo el cual consiste en la hora de
llegada del evento y los valores de tensién por cada pulso. Esta adquisicién se realizé
utilizando el lenguaje Octave mediante el standard de comunicacion NI-VISA (de
National Instruments) [14|. Para el procesamiento y andlisis de los datos se utilizaron

algoritmos desarrollados en este lenguaje en el marco de este Trabajo.

De este procesamiento de los datos se trabajé principalmente con la altura rela-
tiva de los pulsos, medidos como la diferencia entre la linea de base (promediando
el primer 20% de los valores de la forma de onda) y la altura absoluta del pulso,
tal como se muestra en la Figura 4.2. Con los valores de las alturas de los pulsos se
realizaron histogramas de los datos, normalizados por la duracién de la medicién y
por el ancho del bineado en mV.
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Figura 4.2: Analisis de la altura relativa de un pulso tipico.

Ademas se trabajo con el area de los pulsos, la cual es proporcional a la carga
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depositada por la radiacién incidente en el centellador. La técnica de discriminacién
por forma de pulso requiere obtener un cociente entre la carga retardada (o carga de
la cola del pulso, Q...) ¥ la carga total (Quu.) depositada en el centellador, el cual
se nombra en este Trabajo como ‘cociente PSD’. Para esto debe seleccionarse un
tiempo arbitrario que permita calcular este cociente. Este valor puede optimizarse
utilizando la denominada Figura de Merito, un pardametro que evalia la separacién
entre dos poblaciones gaussianas en base a sus FWHM. En este Trabajo se seleccion
un tiempo de 200 ns a partir del valor maximo del pulso como inicio de la cola de
este. La Figura 4.3 muestra la aplicacién de esta técnica para un pulso de ejemplo.

1.5

Sl —

—_———

|
|
} Méximo del pulso

i

Carga Total (Qtotal)

e
o

Altura del Pulso [V]

[=]

05— il — ] (E— L= I —

|

|

|

L1 ! . . _ ) i
20 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400
Tiempo [ns|

Figura 4.3: Eleccién del comienzo de la cola del pulso para el célculo del cociente
PSD.

4.3. Estudio de la discriminacion por forma y altura
de pulso

En este experimento se consideraron dos caracteristicas de los pulsos con el ob-
jetivo de estudiar la discriminacién entre neutrones y fotones gamma: su altura y su
forma. Para ello, se llevaron a cabo irradiaciones con una fuente gamma de “Co y
una de neutrones de **' AmBe. Estas se realizaron en una instalacion de irradiacion
acondicionada para trabajar con fuentes gamma, a cargo de la Mg. Silvia Thorp.

Para las irradiaciones con neutrones se utiliz6 la misma fuente de ! AmBe men-
cionada en los experimentos del Capitulo 3. Esta instalacién no cuenta con un blo-
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que moderador para neutrones de las mismas caracteristicas que el utilizado en los
experimentos mencionados en el Capitulo 3, en cambio la moderacién se realizo
interponiendo un pequenio bloque de parafina como se muestra en la Figura 4.4. De-
bido a esto no fue posible realizar una medicién de flujo calibrada como en el caso
anterior, por lo cual se realizé una estimacion comparando la respuesta del detector
#25 (organico con °Li al 90 %) en las dos configuraciones mencionadas, obteniendo
un valor de flujo aproximado de 407 £ 61 nv. Es necesario aclarar que el resultado
obtenido puede no corresponderse con la cantidad de neutrones térmicos que llegan
al detector. Esto es debido a que no se conoce si hay diferencias en la contribucién
de fotones gamma entre ambas mediciones. Por esta razon este valor de flujo medido

se utilizara en las siguientes secciones teniendo en cuenta esta condicion.

Posicion de lakuente

Detector

Figura 4.4: Bloque de parafina utilizado para moderar los neutrones provenientes de
la fuente de **! AmBe en los experimentos mencionados en este Capitulo.

Para las irradiaciones con fuente gamma se utiliz6 una fuente sellada de °Co
de 9.93 uCi de actividad. calibrada al 14/11/2014. Este nucleido posee 2 emisiones
gamma de alta probabilidad de ocurrencia, 1332 (99.9826 %) y 1173 keV (99.85%).
El detector se fijé con cinta de papel a una superficie rigida de manera que quedase
inmovilizado y se coloco la fuente apoyada sobre el mismo. La tasa de dosis entregada
por la fuente se estimé6 utilizando un dosfimetro marca Automess y modelo 6150

AD 6/H el cual esta provisto de un tubo Geiger-Muller para medicion de rayos-X,
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radiacion gamma, alpha y beta. Se obtuvo una tasa de dosis de 230.0 & 6.0 uSv/h

En la Figura 4.5 se muestran los espectros diferenciales de altura de pulsos ob-
tenidos con las dos fuentes utilizando el detector #25 (organico con °Li al 90 %).
Se observa que los pulsos provenientes de fotones gamma estan distribuidos en un
rango amplio de alturas respecto de los que provienen de neutrones. De esta manera,
seleccionar un umbral de altura de pulso que separe ambos tipos de radiaciéon no
resulta eficiente en términos de optimizar la sensibilidad a neutrones térmicos del

detector.
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Figura 4.5: Espectros diferenciales de altura de pulsos normalizado obtenidos con el
detector #25 (organico con °Li al 90 %).

En el caso del detector #09 (inorganico con ®Li al 90 %), en los espectros diferen-
ciales de altura de pulsos mostrados en la Figura 4.6 se observa que la distribucion
de fotones gamma esté reducida a un rango de alturas més acotado. Esto permite
diseriminar ambos tipos de radiacién con mayor eficiencia sin una pérdida sustancial
de sensibilidad del detector.
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Figura 4.6: Espectros diferenciales de altura de pulsos normalizado obtenidos con el
detector #09 (inorganico con °Li al 90 %).

En la Figura 4.7 se muestran dos pulsos caracteristicos obtenidos con el detector
#25 (organico con °Li al 90 %). No se observan diferencias significativas entre ambos
pulsos que permitan realizar una separacioén entre ambos tipos de radiacioén, neutro-
nes o fotones gamma. El gréfico de la Figura 4.8 confirma que los pulsos provenientes
de ambas fuentes se distribuyen en una sola poblacion con valores de cociente PSD
por debajo de 0.5, impidiendo cualquier tipo de separacién.
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Figura 4.7: Pulsos tipicos obtenidos con el detector #25 (organico con °Li al 90 %)
utilizando la fuente de neutrones y la fuente de fotones gamma.
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Figura 4.8: Analisis del cociente PSD en funcién de la altura de los pulsos para el
detector #25 (organico con °Li al 90 %). Se observa que las poblaciones de neutrones
y fotones gamma se solapan.

Al considerar el centellador #09 (inorganico con Li al 90 %) se observa que los
pulsos presentan diferencias significativas que permiten diferenciarlos a simple vista,
como se muestra en la Figura 4.9. El pulso proveniente de la fuente de *°Co tiene un
tiempo de subida de 40 ns y un tiempo de decaimiento de 150 ns. Por otro lado, el
pulso proveniente de la fuente de **! AmBe presenta un tiempo de subida ligeramente
mayor, de 80 ns, y un tiempo de decaimiento muy superior, por encima de los 2 us.
Estas diferencias presentadas permiten realizar una separacioén entre ambos tipos de
radiacion maés efectiva que si solamente se considera la altura de los pulsos.
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Figura 4.9: Pulsos tipicos obtenidos con el detector #09 (inorganico con °Li al 90 %)
utilizando la fuente de neutrones y la fuente de fotones gamma.

Entonces, al realizar un anélisis de la forma de los pulsos con la técnica de la
relacion entre las cargas (cociente PSD) mostrado en la Figura 4.10 se observan dos
poblaciones marcadamente diferenciadas. De esta manera, es posible establecer un
umbral en base al cociente PSD a partir del cual la contribucién de fotones gamma

al conteo de neutrones sea despreciable.
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Figura 4.10: Andlisis del cociente PSD en funcién de la altura de los pulsos para
el detector #09 (inorgénico con °Li al 90%). Se observa la separacién de las dos
poblaciones atribuidas a neutrones y fotones gamma.
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Al considerar la altura de los pulsos, la seleccion de un umbral de discriminacién
es relativamente trivial observando los espectros presentados. Sin embargo, es ne-
cesario considerar que solo se esta observando la respuesta a una fuente particular
cuyas emisiones de fotones gamma se da en dos energias discretas. En campos mixtos
de radiacion, debe estudiarse adecuadamente la contribucién de fotones gamma de
multiples energias de manera de establecer un umbral adecuado que permita realizar
la discriminacion sin penalizar la eficiencia del detector. En el caso de la discrimina-
cién por forma de pulso, se observa que la separacién es mas eficiente, permitiendo
maximizar la sensibilidad del detector. Para el estudio de la forma de los pulsos se
seleccionaron arbitrariamente los valores de inicio de la cola del mismo. A futuro es
necesario optimizar este método con el fin de buscar la mejor separaciéon entre las

dos poblaciones.

4.4. Determinacion del rechazo absoluto a fotones
gamma

En este experimento se buscé determinar la capacidad de los detectores para
rechazar fotones gamma en campos de mayor intensidad, con valores de flujo mas
cercanos a los que se espera encontrar en una instalacién de haces de neutrones. Para
lograr esto se irradiaron los mismos con una fuente de %°Co de la cual se conocia la

tasa de dosis que entrega con su incerteza asociada.

Los experimentos se realizaron en una instalacién de irradiacion de fotones gam-
ma perteneciente al Departamento de Dosimetria de Radiaciones Ionizantes (CAE,
CNEA) en colaboracion con el Téc. Fabian Bedoya. La instalacién cuenta con un
irradiador marca Hopewell Designs y modelo G10-2-2600 (Figura 4.11) provisto de
dos fuentes emisoras gamma, una de **"Cs de 370 GBq y otra de °Co de 37 GBq,
equipado con dos colimadores y tres atenuadores de plomo de diferentes espesores.
Este dispositivo se encuentra dentro de una sala blindada con sistemas de enclava-

miento y es monitoreado mediante una camara de video remoto.
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Figura 4.11: Dispositivo de irradiacion Hopewell del Departamento de Dosimetria
de Radiaciones Ionizantes (CAE, CNEA).

Ademas, se cuenta con un banco motorizado controlado remotamente que permi-
te el desplazamiento del dispositivo a irradiar a distintas distancias desde la fuente.
Se ubico al detector en este banco con la ayuda de dos laseres: uno longitudinal
que indica el centro del haz y otro transversal que permite elegir la distancia desde
la fuente, tal como muestra la Figura 4.12. Para obtener la méxima tasa de dosis
posible se eligié la menor distancia calibrada, la cual era de 0.8 m y no se utilizé
atenuador. Esta tasa fue de 6.18 £ 0.07 mSv /h.
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Figura 4.12: Banco motorizado utilizado para desplazar el dispositivo a irradiar a
distintas distancias de la fuente.

Se colocaron los detectores (uno por vez) adheridos a una varilla de madera que
se encastrd sobre un soporte de tergopol, quedando de esta manera ubicado frente al
irradiador. Luego, con ayuda de las gufas laser se posicioné al detector con precision,
de manera que el punto de dosis calibrado correspondiera con el centro geométrico

del centellador, como se muestra en la Figura 4.13.
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Figura 4.13: Detector colocado en la posicion de irradiacion. En la imagen se observa
uno de los laseres marcando con precision el lateral del detector.

Para determinar el tiempo de irradiacién necesario con cada detector se utilizé la
cdmara de video remoto apuntando a la pantalla del osciloscopio. De esta manera,
cuando se observaba que se habian capturado las 2000 formas de onda esperadas se

interrumpia la irradiacion desde la consola del equipo.

De este experimento se obtuvieron los espectros integrales de altura de pulsos
que se muestran en la Figura 4.14 y en la Figura 4.15. Estos espectros son consis-
tentes con los obtenidos en la seccién anterior. Del andlisis de los mismos se puede
establecer los umbrales que permitan un rechazo absoluto a fotones gamma. Para el
caso del detector #25 (organico con °Li al 90 %) este umbral debe colocarse en un
valor relativamente alto, por encima de los 4300 mV, imposibilitando rechazar todos
los fotones gamma sin penalizar la sensibilidad a neutrones térmicos del detector, tal
como se habia observado en la seccién anterior. En cambio, el detector #09 (inor-
génico con °Li al 90%) posee un rechazo a fotones gamma superior, permitiendo
colocar un umbral més bajo. Estableciendo un umbral en 900 mV se obtiene un
rechazo a fotones gamma de 1332.492 keV mejor que 1 en 2000, lo que equivale a
una probabilidad menor a 5 x 1074,
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Figura 4.14: Espectro diferencial de altura de pulsos de la fuente de **Co obtenido
con el detector #25 (orgénico con °Li al 90 %).
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Figura 4.15: Espectro diferencial de altura de pulsos de la fuente de **Co obtenido
con el detector #25 (organico con °Li al 90 %).

Luego se realizo un analisis de la forma de los pulsos obtenidos con el detector
#09 (inorgénico con SLi al 90 %). Como se observa en la Figura 4.16, la poblacién
de fotones gamma se ubica en la parte inferior del grafico. Al seleccionar un umbral
igual 0.6 se obtiene un rechazo absoluto a fotones gamma de 1332.492 keV mejor
que 7 en 2000, esto equivale a una probabilidad menor a 3.5x1072, No se analiza
el detector #25 (organico con °Li al 90%) debido a que no se habfan observado

diferencias significativas en la forma de los pulsos.
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Figura 4.16: Analisis del cociente PSD en funcion de la altura de los pulsos para el
detector #09 (inorgénico con °Li al 90 %) con la fuente de % Co.

4.5. Mediciéon de la sensibilidad a neutrones térmi-
cos

En esta seccion se presenta un andlisis de los datos obtenidos en los experimen-
tos anteriores descritos en este Capitulo con el objetivo de calcular un valor de
sensibilidad para el detector #09 (inorgénico con °Li al 90 %).

Para este analisis se utilizaron los pulsos obtenidos utilizando la fuente de neu-
trones cuyo flujo calculado fue de 407 £+ 61 nv (se enfatiza nuevamente que este
valor es una aproximacion, como se discutié en la Seccién 4.3) y la fuente calibrada
de ®°Co cuya tasa de dosis era de 6.18 £ 0.07 mSv/h.

Se comenz6 analizando la poblacion de fotones gamma en el grafico de cociente
PSD en funcién de la altura del pulso (Figura 4.16). Como estas irradiaciones se
realizaron lejos de cualquier fuente de neutrones y como los tiempos de medicion
fueron relativamente cortos como para observar radiacién natural de neutrones, se
espera que todos los pulsos obtenidos correspondan a interacciones con fotones gam-
ma. En este gréfico se observa que para un cociente PSD igual a 0.6, la cantidad de
fotones gamma que no se rechazan es menor a 3.5x 1072, Entonces, seleccionando

este numbral es posible calcular la cantidad de pulsos que corresponden a neutrones
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y relacionar este valor con la sensibilidad del detector.

La Figura 4.17 muestra el cociente PSD de los pulsos obtenidos con la fuente de
neutrones. En este gréifico se observa que existe una contribucion de fotones gamma,
los cuales pueden provenir del fondo ambiental de radiacion o de la propia fuente de
neutrones, por el decaimiento del 2! Am. Al seleccionar un cociente PSD de 0.6 se
aceptan un total de 1798 pulsos (en un tiempo de irradiacién de 420 segundos), los
cuales se atribuyen a interacciones con neutrones. Con este valor se puede calcular
una tasa de neutrones de 4.28 + (.10 ¢ps, lo cual implica una sensibilidad a neutrones
térmicos de 0.0105 £ 0.0016 cps/nv.
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Figura 4.17: Analisis del cociente PSD en funcién de la altura de los pulsos para el
detector #09 (inorganico con °Li al 90 %) con la fuente de *! AmBe.

También se realiz6 un analisis de la altura de los pulsos a partir del grafico
de la Figura 4.6. Como se mencioné en la Seccion 4.4 es posible lograr un rechazo
absoluto de fotones gamma colocando un umbral por encima de los 900 mV de altura
del pulso. De esta manera se aceptan 1140 eventos que se atribuyen a interacciones
con neutrones en un tiempo de irradiacién de 420 segundos. Con estos valores se
calculé una tasa de neutrones de 2.714 4+ 0.080 cps, la cual permite obtener una
sensibilidad a neutrones térmicos de 0.0067 £ 0.0010 cps/nv.
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Conclusiones

El presente Trabajo, realizado en el marco del Proyecto Final Integrador, per-
miti6é contribuir al diseno y desarrollo de un detector de neutrones. Se comenzé con
5 placas centelladores provistas por el grupo del Dr. Horacio Corti y se finaliz6 con
un detector prototipo con la posibilidad de ser instalado a futuro en la instalacién
del haz Prompt Gamma del RA-3.

Se comenzo6 realizando el acople mecanico y 6ptico de los centelladores con los
fotomultiplicadores de silicio. Se realizaron pruebas de los distintos detectores irra-
diandolos con una fuente de neutrones y se observo su respuesta, mediante un sistema
de adquisicion de datos que permiti6 registrar la tasa de conteo de eventos. De estas
pruebas se evidenci6 que los centelladores responden satisfactoriamente a los neu-
trones, con tasas de conteo de algunos ordenes de magnitud por encima del fondo
natural de radiacién. Solo en el caso del centellador preparado con sulfuro de zinc
dopado con manganeso la respuesta se encontré por debajo del desempeno de los

otros compuestos.

Los compuestos centelladores organicos mostraron una respuesta mas rapida en
el decaimiento de los pulsos respecto a los centelladores inorganicos. Esta caracte-
ristica los vuelve mas atractivos cuando se requiere conteo de neutrones con altos
flujos. Ademas, los compuestos organicos evidenciaron un grado de proporcionalidad
entre la carga de °LiF y la tasa de conteo. En cambio, el aumento del compuesto
convertidor en los centelladores inorgénicos evidencié una posible pérdida en su

opacidad.
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De los compuestos ensayados se seleccionaron los que presentaron la mayor tasa
de conteo y el mejor aprovechamiento de la carga de SLiF. Estos fueron el compuesto
#95, preparado con el centellador organico EJ-200 y el compuesto #09, preparado

con el centellador inorganico ZnS:Ag, ambos con °LiF enriquecido en 5Li al 90 %.

Luego se construyé un circuito amplificador y se desarrollaron algoritmos uti-
lizando el lenguaje Octave para la adquisicion de las formas de onda capturadas
por un osciloscopio digital. Con esta nueva implementacion se estudiaron los pulsos

provenientes del SiPM, analizando la forma y la altura de los mismos.

Se comenz6 estudiando la capacidad de los detectores para discriminar los foto-
nes gamma de los neutrones analizando la forma y la altura de los pulsos tipicos
provenientes de dos fuentes, una de ®*Co que proveyé fotones gamma y una fuen-
te de 24 AmBe para la provisién de neutrones. De este estudio se concluyé que el
detector #09 (inorgénico con °Li al 90 %) es el mejor candidato para lograr una
discriminacién eficiente entre fotones gamma y neutrones. Esta discriminacion es

posible utilizando ambas caracteristicas del pulso: altura y forma.

Ademas, se determind que para este detector es posible obtener un rechazo ab-
soluto a fotones gamma de 1332.492 keV con una probabilidad menor que 5 X 1074,
colocando un umbral de discriminacién en un valor de 900 mV de altura de pulso. O
un rechazo con una probabilidad menor que 3.5x1073 en el caso de realizar un ané-
lisis de la forma de los pulsos, estableciendo un umbral para el cociente PSD igual
a 0.6, con un tiempo de inicio de la cola del pulso establecido en 200 ns después del

maximo.

Por tltimo, con los umbrales calculados para el rechazo a fotones gamma se cal-
cularon dos valores de sensibilidad a neutrones térmicos del detector. Si se utiliza un
umbral de discriminacion en la altura de los pulsos se puede obtener una sensibilidad
de 0.0067 + 0.0010 cps/nv y en el caso de utilizar el analisis por forma de pulso se
puede aumentar este valor hasta las 0.0105 + 0.0016 cps/nv. Este tltimo valor de
sensibilidad calculado puede aumentar significativamente si se parte de un umbral
mas bajo que los 300 mV utilizados en este Trabajo y se realiza una optimizacion

del analisis de la forma de los pulsos.

Se concluye entonces que el detector #09 (inorganico con °Li al 90 %) presenta

las mejores caracteristicas dentro de los parametros estudiados, siendo el candidato
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propuesto para continuar con el desarrollo del monitor de haces. Como siguiente
paso se propone realizar un estudio mas detallado de la sensibilidad a neutrones
realizando una nueva medicién del flujo y utilizando un umbral de discriminador
més bajo con el objetivo de mejorar el estudio de discriminacién por forma de pulso.
Ademas, se cree conveniente realizar un estudio comparativo de nuevas preparacio-
nes del mismo centellador con diferentes cargas de ®LiF y espesores, mejorando las
técnicas de preparacion. Otro punto importante a considerar a futuro es un estudio
de la durabilidad del detector en presencia de campos intensos de radiacion dado su

posible aplicacion como monitor de haces en campos de radiacién mixtos.

Como cierre de este Trabajo se hace énfasis en la necesidad de continuar mejo-
rando el disefio de este detector. Los resultados obtenidos en el transcurso de este
Proyecto Final Integrador permiten asumir un horizonte prometedor si se conti-
nda optimizando el preparado de los compuestos centelladores, partiendo de estas
conclusiones. Se espera poder abordar este desafio en el marco de la Beca CNEA

"Desarrollo de detectores de neutrones basados en centelladores cargados con Li-6".
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