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Resumen

La Facilidad Central de Columna Térmica (FCCT) del reactor RA-3 es un dispositivo
de irradiacién cuyo campo de radiacion estd compuesto principalmente de neutrones
térmicos con una componente gamma asociada (campo mixto). Una de las mayores
dificultades de la dosimetria gamma en campos mixtos, reside en poder discriminar la
perturbacion debida al alto flujo neutronico. Actualmente la caracterizacion de tasa de
dosis gamma en la FCCT se realiza mediante el uso de una camara de ionizacién (Cl)
de grafito. Sin embargo, es de gran interés contar con un sistema alternativo e
independiente que permita la corroboracién y/o contrastacion de los resultados
obtenidos. El sistema dosimétrico Fricke, esta reconocido como patrén secundario de
referencia para dosimetria de altas dosis en campos gamma puros de radiacion.
Ademas, fue propuesto como un método de dosimetria gamma en campos mixtos vy,
por tal motivo, se comenzé a evaluar la posibilidad de implementacion para su uso en
la FCCT. En experiencias previas se logro reemplazar los envases que conforman los
dosimetros tradicionales (ampollas de vidrio), por un envase de plastico (criotubos de
polipropileno) cuyos componentes no se activan al ser expuestos a neutrones
térmicos. Ademas, de manera preliminar se comprobé que los dosimetros son
sensibles a la exposicion con neutrones térmicos. El objetivo del presente trabajo fue
definir un factor de sensibilidad, que permita discriminar la contribucion de la dosis
debida a cada componente (dosis gamma y dosis debida a neutrones).

Se realizaron experiencias de irradiacion en la FCCT en dos configuraciones
experimentales utilizando blindajes de neutrones, que permiten modificar el flujo
neutrénico manteniendo la tasa de dosis gamma aproximadamente constante. En una
primera instancia se planteé una configuracion que dio como resultado que la dosis
debida a neutrones no es significativa frente a la componente gamma de la fuente,
cuando se exponen los dosimetros Fricke a fluencias del orden de 2 10*?n cm™.

En una segunda etapa se utilizé otra configuracion de manera de exponer los
dosimetros a mayores fluencias. Con este disefio se pudo comprobar una respuesta
lineal de la dosis total medida en funcion del tiempo, y se estimo la sensibilidad de los

dosimetros Fricke a neutrones térmicos.

Los valores de sensibilidad obtenidos permitieron descontar la contribucion
neutrénica y comparar la dosis gamma medida por el método Fricke con otras

mediciones. Sin embargo, la dosis gamma en la configuracién de mayor flujo, sigui6



siendo la mas alta entre los métodos comparados, lo que sugiere que la sensibilidad
a neutrones podria estar siendo subestimada.

Como la incerteza en las determinaciones hasta el momento es muy alta, seria
deseable disponer de un disefio experimental que permita exponer dosimetros Fricke
a flujos mas altos para una misma condicion de dosis gamma, de manera de poder
medir una componente de dosis por neutrones mayor. También seria deseable poder
modelar el dosimetro y evaluar la respuesta en la FCCT por simulacion computacional
(MCNP). Esta herramienta también podria servir para disefiar un blindaje a medida
que permita medir un dosimetro descontando la componente de neutrones

experimentalmente perturbando lo menos posible el campo de la FCCT.



1. Introduccién

1.1. El Reactor RA-3

El Reactor RA-3 se encuentra instalado en el Centro Atomico Ezeiza (CAE),
Partido de Ezeiza, Provincia de Buenos Aires, a 33 km de la Ciudad Autonoma de
Buenos Aires.

Es un reactor del tipo tanque abierto, con elementos combustibles con uranio
enriquecido en U?% al 20%. Utiliza como moderador y refrigerante agua liviana, y su
ndcleo se encuentra reflejado por grafito. La potencia de trabajo licenciada es de 10
MW térmicos.

La aplicacion principal del RA-3 es la produccion en escala comercial de
radioisotopos, actividad para la cual se trabaja operando la maquina 4 dias a la
semana en forma ininterrumpida. Ademas, el reactor cuenta con cajas de irradiacion,
columna térmica, y tubos de haces neutrénicos, que permiten la experimentacion en
un amplio rango de temas vinculados con la investigacion basica y con aplicaciones

tecnoldgicas.

1.2. Facilidad de irradiacion Central de la Columna Térmica

La Facilidad Central de Columna Térmica (FCCT) del reactor RA-3 es un dispositivo
de irradiacion que permite la entrada o salida de muestras al canal central de la
Columna Térmica (CT) con el reactor operando a plena potencia; mediante un sistema
especial de blindajes fijos y moviles.

En la Figura 1 se muestra una vista superior de la CT, en corte longitudinal a la
altura del canal central de irradiacion de la misma y su ubicacion con respecto al
nacleo del reactor.

El campo de radiacion de la FCCT esta compuesto principalmente de neutrones

térmicos con una componente gamma asociada (campo mixto).
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Figura 1. Vista superior del nucleo y la columna térmica a la altura
del canal de irradiacion central. En rojo se circunscriben las partes
que conforman la Facilidad Central de la Columna Térmica
(FCCT).

La CT consiste en una estructura de bloques de grafito de pureza nuclear ubicados
en un sector del blindaje de concreto del reactor y tiene por objeto disminuir la energia
cinética de los neutrones provenientes del ndcleo a fin de obtener un flujo termalizado.

En la Figura 2 se muestra un dibujo de un corte longitudinal en vista lateral con
referencia de algunas de las partes fundamentales de la FCCT.

Por sus caracteristicas constructivas, la FCCT permite la irradiacion de muestras
de diferentes geometrias, siendo el volumen maximo de la cavidad porta muestras de
200 mm de largo x 140 mm de ancho x 110 mm de alto. Dentro de la CT las muestras
Se exponen a un campo cuasi isotrépico de neutrones térmicos y a un campo de
radiacion gamma conformado por una componente proveniente directamente del
ndcleo del reactor y otra, producto de la activacion de los materiales estructurales de
la columna o de la misma muestra que se expone al flujo de neutrones. El espectro
neutrénico se encuentra muy bien caracterizado y la componente de neutrones de
otras energias que no sean térmicas es practicamente despreciable (al menos 3
ordenes de magnitud menor). El flujo térmico medio en aire que se puede obtener en
la posicién de la bandeja a tope del canal de irradiacion (la posicion mas cercana al
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nucleo que se puede alcanzar dentro del canal), es del orden de 1 x 10° cm? st
(Miller et al. 2009).

Posicién de
irradiacién -
{ Insercién dela
muestra

Columna térmica shutter Blindaje
externo

Figura 2. Dibujo en vista lateral de la FCCT en corte longitudinal a la altura
del canal de irradiacion. En este esquema la bandeja porta-muestras se
encuentra en posicion de irradiacién “a tope”.

El sistema de blindajes de la FCCT consiste en una estructura de hierro que
sostiene un blindaje de plomo unido a la puerta de la CT del reactor del lado externo,
y un blindaje mavil (shutter), que se encuentra colocado en la puerta de la CT del lado
interno, compuesto de un bloque de parafina borada, laminas de cadmio y plomo. El
blindaje externo de plomo rodea un tubo de seccidn rectangular de acero inoxidable
por donde se desplaza un sistema de dos bandejas yuxtapuestas que permiten
introducir las muestras de forma segura dentro del canal central de la CT.

La bandeja de adelante (stringer), que es de Zircaloy-4, material de baja activacién
neutrénica, se encuentra preparada para poder desplazar la muestra dentro del canal
central de la columna térmica, y se comanda por un cafo de traccion/empuje también

de Zircaloy-4 (Figura 3). La bandeja de atras es la que porta el blindaje de plomo.
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Figura 3. Detalle de la bandeja porta muestras, los blindajes de
bismuto adicionales y los grafitos. La configuracién de bloques de
grafito es variable y se define segln las necesidades de cada
experiencia.

En su extremo mas cercano al nucleo, la bandeja posee un primer bloque de 10
cm de espesor de bismuto con las dimensiones maximas para el ingreso en el canal,
colocado con el objetivo de agregar un blindaje gamma extra en la posicion de
irradiacion (Figura 1 y Figura 3). Pegado a este bloque de bismuto se encuentra la
cavidad para contener la muestra a ser irradiada, blindada por debajo por otro bloque
de bismuto de 3 cm de alto, que ocupa la superficie de la cavidad de la muestra. Esta
base de bismuto posee dos funciones principales. Por un lado, blindar la radiacion
gamma gque ingresa a la cavidad porta muestras desde el plano inferior. Por otro,
mantener separado el bloque de bismuto de los blogues de grafito de manera de evitar
una posible compresion de la muestra durante el movimiento de la bandeja (Crawley
y Gadan 2007).

Por detras de la cavidad porta muestras, la bandeja esta preparada para contener
una serie bloques de grafito (los grafitos son removibles de acuerdo a las necesidades
de irradiacion) (Figura 3). Los bloques de grafito estan ubicados en el otro extremo de
la bandeja para que en posicién de irradiacion aumente la homogeneidad y la isotropia
del flujo neutrénico por reflexién de los neutrones en el grafito (Crawley y Gadan 2007).

La colocacion de la muestra a irradiar en la bandeja se realiza a través de la
apertura de una puerta blindaje deslizable de entrada de muestras, que se encuentra

sobre la cavidad reservada para la misma (Figura 4).
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Figura 4. Puerta blindaje de acceso a la cavidad porta muestras. Esta se
desplaza lateralmente para introducir o extraer las muestras de dicha cavidad.

Cuando la bandeja que porta la muestra se encuentra en posicion extraida, el
shutter se encuentra bloqueando el canal de la FCCT. La apertura del shutter desde
un tablero de control remoto permite el ingreso de la bandeja porta muestras a dicho
canal. Desde el mismo tablero se procede a su cierre una vez retirada la bandeja. La
colocacion de la muestra a irradiar en la cavidad de la bandeja se realiza a través de
la apertura de una puerta blindaje deslizable que se habilita cuando el shutter se

encuentra cerrado por un sistema de enclavamiento.

1.3. Aplicacion de la FCCT

Originalmente la FCCT fue disefiada y construida para obtener un campo de
radiacion de caracteristicas adecuadas para una futura aplicacién clinica de
tratamiento de érganos ex-situ por la terapia BNCT. La terapia por captura neutrénica
en boro (BNCT), es una modalidad de radioterapia disefiada para entregar
selectivamente radiacion de particulas pesadas cargadas de alto LET en los tumores
a tratar, preservando el tejido normal (IAEA-TECDOC-1223, 2001). Es una técnica
binaria que requiere la presencia simultanea de un flujo de neutrones con energia
adecuada (neutrones térmicos ~0,025 eV), y un compuesto borado, conteniendo el
is6topo estable 19B. La técnica se basa en la elevada seccién eficaz de captura de
neutrones que posee el isétopo natural 1°B. Este nlcleo interactlia con neutrones
lentos o “térmicos” desencadenando una reaccién de captura que da lugar a la
formacién de un ndcleo compuesto de 1B, que inmediatamente se desintegra en una
particula alfa de 1,47 MeV y un nucleo de Li de 0,84 MeV. Estas particulas se liberan
en la misma direccion y sentidos opuestos, poseen un alcance combinado en tejido
de 12-13 micrémetros (comparables con las dimensiones de una célula) (Figura 5).
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Figura 5. Reaccion neutrénica de captura del 1°B, en la cual se emite un nicleo de “He
(particula alfa) y un nicleo de ’Li, para destruir células cancerosas (Locher 1936). El
rango de estas particulas emitidas es extremadamente corto y no excede el diametro de

una célula tipica. Adaptado de una publicaciéon de la Sociedad para la Promocion e
Investigaciéon en BNCT de Japén.

1.4. Dosimetria en BNCT

La radiacion entregada en BNCT se compone de un campo mixto complejo que
involucra radiacion de alto y bajo LET, que depende de las caracteristicas espectrales
y espaciales de la fuente de neutrones utilizada, y de la composicion del blanco que
se irradia.

Si bien la componente de principal interés es la dosis boro que se genera por el
deposito de energia que llevan los productos de la reaccién °B(n,a)’Li, la interaccion
de los neutrones con los nucleos de otros elementos presentes en el volumen
irradiado, inevitablemente también entregaran una dosis de fondo. En particular, mas
alla de la importancia de conocer las dosis asociadas a las reacciones nucleares con
neutrones, también resulta de gran interés poder discriminar la inevitable componente
de dosis gamma asociada a la fuente con que se irradia, objetivo que se aborda en

este trabajo para el caso de la FCCT.

Actualmente la caracterizacion de tasa de dosis gamma en la FCCT se realiza
mediante el uso de una cadmara de ionizacion (Cl) de grafito, de volumen sensible de
aire de aproximadamente 0,1 cm?, calibrada con fuente de ¢°Co. La zona sensible de
la cdmara de ionizacién se cubre con un blindaje de SLiF (95% enriquecido en SLi), a
fin de descontar la contribucion producida por las reacciones con neutrones, en
especial la reaccion *N(n,p)!“C. La tasa de dosis gamma en aire medida por este

meétodo actualmente es del orden de 6 Gy/h. Sin embargo, es interés contar con un
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sistema alternativo e independiente de medicion de la componente gamma de la

fuente, que permita la corroboracién y/o contrastacién de los resultados obtenidos.

En los Ultimos afios, a través de varias colaboraciones con diversos grupos de
trabajo, se han comenzado a probar diferentes métodos para la estimacion de dosis
gamma: dosimetros termoluminiscentes (TLD) (par TLD 600 y TLD 700), dosimetria
basada en transistores MOSFET, dosimetros de alanina, métodos fisico-quimicos de
determinaciéon mediante el empleo de sustancias quimicas (dosimetros Fricke) y

modelado computacional.

1.5. Dosimetro Fricke

El sistema dosimétrico Fricke estd reconocido como patrén secundario de
referencia para dosimetria de altas dosis en campos gamma puros de radiacion
(ASTM E1026-04, 2004), es poco costoso y de facil preparacion, no tiene necesidad
de conexionado de cables y las técnicas de cuantificacion son relativamente sencillas.

El dosimetro en su version acuosa, consta de una solucion levemente acida (0,4 M
de H2S0a4) de Fe(NH4)2(S0O4)2:6H20 (sulfato ferroso de amonio o sal de Mohr), y es
utilizado mayormente en la determinacion de dosis absorbida en campos puros de
radiacion gamma. Esta basado en la oxidacion de la especie Fe*? a Fe*3 por los
radicales libres que produce la radiolisis del agua, debida a la interaccién con la
radiacion. La concentracion de iones Fe*3 presentes en la muestra es directamente
proporcional a la dosis absorbida. La cuantificacion del cambio quimico se realiza
generalmente por determinacion espectrofotométrica de la absorbancia de la solucion
en el rango ultravioleta del espectro electromagnético.

La ecuaciéon béasica (1) para el calculo de la dosis absorbida en la solucion
dosimétrica, Dr, es la que sigue:

AA

DF = m (D
donde:
Dr = dosis absorbida por la solucion Fricke (Gy),
AA = absorbancia neta a la longitud de onda 6ptima (302 a 305 nm),
p = densidad de la solucién dosimétrica, igual a 1,024 x 102 kg.m3,
G = rendimiento quimico de radiacién para iones férricos (Fe*3), mol/J,
€ = coeficiente de absorciéon molar de iones férricos (Fe*3) m?/mol,
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d = distancia del paso de luz por la solucién dosimétrica en la cubeta, en este

caso igual a 0,01 m.

Los valores recomendados de € y G a 25°C son: €25 = 219 m?2 x molly
G2s = 1,61 x 10 mol x J2.

Como la respuesta del dosimetro Fricke depende de la temperatura de irradiacion
(Tirrad) y de la temperatura de medicion (Tmed), S€ aplican correcciones al rendimiento
quimico de radiacion (G) y al coeficiente de absorcién molar (¢).

Por lo tanto, la ecuacion (2) con correcciones de temperatura para el calculo de la

dosis absorbida es la siguiente:

_ AA(1 40,0069 (25 — Tmed)) (1 + 0,0012 (25 — Tirrad))
B €25.G25.p.d

(2)

Dr

Para obtener la dosis absorbida en agua (Dy,), la dosis obtenida del dosimetro
Fricke deberia ser corregida segun la relacion de los coeficientes de absorcién masico

de energia (Uen/p) entre los diferentes medios, segun la norma ASTM a 25°C es:

DW = DF . 1, 004 (3)

1.6. Antecedentes
En experiencias previas se logré reemplazar el envase que conforma un

dosimetro tradicional (ampolla de vidrio), por un envase de plastico (criotubo de
polipropileno) cuyos componentes no se activan al ser expuestos a neutrones
térmicos. Se comprobo que al menos por 70 dias estos dosimetros son aptos para su
uso y que no hay diferencias significativas en la oxidacion en la solucién contenida en
los mismos respecto a las ampollas de vidrio. Ademas, se defini6 un método de
mediciones de temperatura dentro de los tubos para considerar la correccién de la
dosis, y se efectuaron las primeras mediciones con el sistema en la FCCT (Curotto
2011, 2012, 2013, 2014).

Las primeras irradiaciones de dosimetros en la FCCT (flujo neutrénico térmico 1
x 10%° cm? s, tasa de dosis gamma en aire aprox. 6 Gy/h), demostraron que la
solucidén es sensible a la irradiacion con neutrones térmicos. En la Tabla 1 se muestra

la comparacion de la dosis medida con el sistema Fricke, con la medicion con la
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camara de ionizaciobn de grafito (Curotto 2012-2013), en configuracion “Aire”,

configuracion en la que menos se perturba el campo mixto de la FCCT.

Tabla 1. Tabla de los resultados obtenidos en las experiencias previas realizadas
en la FCCT en configuracién Aire.

. . Flujo neutrdnico Tasa Cl Tasa Fricke Tasa
Configuracion (ncm?s?) (aire) (Gy/h) | (Aire) (Gy/h) | Fricke/
Tasa Cl

Aire (1,04 £ 0,08)E+10 6,8+ 0,7 8,88 + 0,13 +31 %

Los resultados de dichas experiencias demostraron que el dosimetro Fricke es

sensible a la exposicion con neutrones térmicos, quedando pendiente el desafio de

tratar de definir un factor de sensibilidad que permita discriminar la contribucién de la

dosis debida a cada componente (dosis gamma y dosis debida a neutrones).

1.7. Objetivo

El objetivo de este trabajo fue estimar un factor de sensibilidad de los dosimetros

Fricke a los neutrones térmicos, para evaluar si es factible usar esta técnica

dosimétrica para la medicion de dosis gamma en la FCCT.

13



2. Desarrollo

2.1. Preparacion de solucion Fricke

La preparacion de la solucion Fricke se realizdé de acuerdo a la Norma ASTM E
1026-04 en los laboratorios del Departamento de Radiobiologia del Centro Atémico
Constituyentes.

Se prepar6 la solucion de H2SO4 0,4 M utilizando agua Milli-Q mantenida en
heladera (temperatura aprox. 4°C). Se pesaron las cantidades requeridas de NacCl
(usado para reducir cualquier efecto adverso en la respuesta del dosimetro debido a
trazas de impurezas orgénicas) y sal de Mohr en una balanza de precisién, para luego
trasvasarse a un matraz aforado donde se disolvieron en el volumen correspondiente
de solucion de H2SO4 previamente preparada. Se cubrio el matraz con papel de
aluminio para evitar su exposicidon a radiacion luminica y se dej0 en agitacion
magnética aproximadamente 15 minutos. Después que la solucion hubo alcanzado
una temperatura comparable con el ambiente, se procedié al enrase.

Por ultimo, para chequear que cumpliera con los limites impuestos por la norma
ASTM (abs < 0,1), se tom6 una muestra de la solucion final para medir su absorbancia
en un espectrofotometro.

La solucién dosimétrica se almacend en envases de vidrio borosilicato limpio, en

la oscuridad.

2.2. Preparacion de los dosimetros

A partir de la solucion dosimétrica se prepararon lotes de dosimetros utilizando los
criotubos de polipropileno. Estos tubos tienen una capacidad de 2,4 ml y fueron
cargados mediante micropipeta o directamente de un vaso de precipitados, tratando
de minimizar la presencia de aire remanente dentro del tubo. Estos dosimetros se

conservaron en heladera hasta su requerimiento en las experiencias.

2.3. Experiencias en la FCCT

Para cada experiencia de irradiacion en la FCCT se utilizé un set de dosimetros
gue consistié en una cierta cantidad para ser irradiados y otra para la obtencion de
valores de blancos (tubos a los cuales se los someti6 a la misma manipulacién, pero
no se irradiaron).

La determinacion espectrofotométrica de la absorbancia de los dosimetros Fricke

irradiados y de los blancos, se realizo utilizando un espectrofotometro Perkin Elmer
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UV VIS establecido en la longitud de onda de 303 nandmetros (segun norma ASTM
1024-04, 2004).

Luego de obtener la absorbancia, mediante la ecuacion (2) se calcula la dosis
absorbida por la solucion Fricke (Dr) y, dividiendo por el tiempo de irradiacion, se
obtuvo la tasa de dosis.

Asumiendo que la tasa de dosis absorbida en el dosimetro Fricke debida a cada
componente (gamma o neutrones) son independientes entre si, la tasa de dosis total

obtenida con el dosimetro se considera igual a:
TDr = TDy + TD, (4)

Donde:
TDr = tasa de dosis absorbida total del dosimetro
TDy = tasa de dosis absorbida debida a la componente gamma
TDn = tasa de dosis absorbida debida a la componente de neutrones térmicos.
A su vez, la componente neutrénica térmica se puede considerar determinada
por:
TDn = Sn. B (5)

Donde:

Sn= factor de sensibilidad a neutrones térmicos [Gy cm? s]

dwn= flujo neutrénico térmico.

Es decir, se considera que a partir de conocer TDn y (I)th , Se puede obtener un

factor de sensibilidad que permita predecir la respuesta del dosimetro a esa
componente.

De acuerdo con las ecuaciones (4) y (5), para evaluar la respuesta de los
dosimetros a la irradiacion con neutrones, se seleccioné una configuracién que
pudiera cumplir con los siguientes requisitos:

e Que permita variar el flujo neutrénico en el punto donde se irradian los
dosimetros.
¢ Que la tasa de dosis gamma en ese mismo punto sea constante.

Se considera que, si se cumplen estas condiciones, se podria obtener el valor de

sensibilidad de neutrones a partir de dos irradiaciones de dosimetros expuestos a

diferentes flujos:
TDt1 =TDy + TDm
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TDr2 = TDy + TDnz
TDt1— TD12 = TDwt — TDn2 (6)

Considerando la ecuacioén (5)

TDn1 — TDnz = Su. (Bm1 — Om2) (7)

De esta forma, definiendo una configuracion que cumpla con dichos requisitos,

se puede estimar el valor de Sy a partir de valores de flujos conocidos.

2.4, Experiencia en configuracion “Blindaje N° 1”

Para esta experiencia se utilizé una configuracion que consiste en la adaptacién
de un blindaje de neutrones disefiado para otra aplicacién, que a los fines de este
trabajo se define como configuracion “Blindaje N° 1”. Este blindaje consiste en una
caja rectangular con tapa, con paredes dobles de acrilico conteniendo un relleno
ininterrumpido de 6Li2CO3 de 6 mm de espesor (95% enriquecido en bLi, absorbente
de neutrones térmicos) de dimensiones acordes a las de la cavidad porta-muestra de
la FCCT. La tapa tiene la misma composicidon y que presenta una abertura que

permite la exposicion de la muestra (Figura 6). (Pozzi, 2016).

Figura 6. Imagenes del Blindaje N° 1. El blindaje de neutrones de °Li,CO3
fue desarrollado para la irradiacion de un modelo experimental de cancer
in vivo en la FCCT. La tapa superior presenta una abertura o ventana
colimada (de 60 mm x 30 mm) que permite exponer un dosimetro.

16



La adaptacion consistio en el disefio de una serie de paredes de diferentes
espesores de blindaje para cubrir la abertura de la tapa, de forma de variar localmente
el flujo neutrénico térmico a la que se expusieron los dosimetros (Figura 7).

Supuesto: el cambio de configuracion con las diferentes paredes en la abertura
no modifica la tasa de dosis gamma a la que se exponen los dosimetros (tasa de
dosis gamma constante).

Figura 7. Paredes de diferentes espesores de blindaje de °Li,COs .

El flujo neutrénico fue caracterizado previamente en el “Blindaje N° 1” a partir de
la mediciébn con alambres de Mn/Cu por la técnica de analisis por activaciéon
neutronica (ANEXO 1). En las Figuras 8 y 9 se muestran las ubicaciones de los
alambres en el “Blindaje N° 1” con las paredes adicionales ubicadas por encima

(configuracion A) o por debajo (configuracion B) de la abertura, respectivamente.

Configuracion A

e

\4

Superior

L] » | Inferior

Figura 8. Configuracién pared arriba con las posiciones
respectivas de los alambres para medicion de flujo
neutrénico.
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Configuracion B

-
\4

Superior

Inferior

Figura 9. Configuracién pared abajo con las posiciones
respectivas de los alambres para mediciéon de flujo
neutroénico.

En la Tabla 2 se muestran los valores promedio de flujo neutrénico térmico (®w)
caracterizados para cada uno de los espesores de pared del “Blindaje N° 1” en la
configuracion B. Con respecto a la configuracion A, se disponia solamente de dos
mediciones (paredes de 5y 6 mm), con valores similares en la posicion inferior a los

de la configuracién B (los datos no se muestran).

Tabla 2. Flujo neutronico (®w) para las
configuraciones B de acuerdo al espesor de
pared para una potencia de reactor 8 MW.

Blindaje N° 1, Configuracion B
Espesor @ [n cm?s7
pared [mm] | syperior | Inferior
1 1,24E+08 | 5,90E+07
2 5,01E+07 | 2,56E+07
3 2,01E+07 | 1,31E+07
4 1,06E+07 | 8,48E+06
6 5,75E+06 | 6,13E+06

Debido a que en la configuracion B no se tenian mediciones con las paredes de
0 y 5 mm de espesor, se realizé un ajuste “spline” con el programa Matlab para poder
extrapolar los datos. En la Figura 10 se muestra el perfil de flujo en la posicion inferior,
es decir, sobre el piso del blindaje a la altura del centro de la abertura, en funcién del
espesor de pared adicional.
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Configuracioén B, flujo en posicidn inferior
1,4E+08
[ N
1,2E+08 —8-FT
< 1,0E+08 e EXP a8MW
S
=< 8,0E+07
=
®©  6,0E+07
©
o
'S 4,0E+07
[ \i\
2,0E+07 \‘\g\a\g
0,0E+00 ‘ ‘ ‘ : :
0 1 2 3 4 5 6 7
Espesor pared (mm)

Figura 10. Variacion de flujo neutrénico térmico dentro del Blindaje N°1 a la altura del
centro de la abertura en funcion del espesor de pared ubicada segun la configuracion
B. Se muestra el flujo extrapolado para los puntos que no fueron medidos (pared de 5
y 0 mm de ©Li,COg).

Esta caracterizacion previa se tomo como referencia para iniciar los ensayos en
este trabajo, con la idea inicial de repetir y completar las mediciones de flujo
neutrénico en ambas configuraciones. Lamentablemente, estas mediciones no se
completaron debido a problemas técnicos que dejaron fuera de servicio la cadena de
espectrometria disponible para tal fin. Mas alla de este inconveniente, los resultados
de las experiencias de irradiacion de dosimetros demostraron la necesidad de un
cambio a otro disefio experimental (Blindaje N° 2, descripto mas adelante), con lo cual
no fue necesario realizar nuevas mediciones de flujo.

En esta experiencia se emplearon cinco tubos (excepto en la primera irradiacion
que se emplearon cuatro), de los cuales dos fueron blancos y los otros tres dosimetros
se irradiaron dentro del “Blindaje N° 1”. En cada experiencia se coloco de irradiacion,
dentro del blindaje, un tubo con agua para poder medir (con un termémetro digital) la
temperatura a la que se encontraron expuestos los dosimetros durante el tiempo que
duré la irradiacién (Thorp, Curotto, Informe interno, 2015). También se realizé una
prueba a fin de evaluar la influencia de la temperatura durante el manejo de los
dosimetros Fricke, (Anexo Il). Tanto el valor de temperatura de irradiaciéon como el de
la temperatura de medicién de las absorbancias, son necesarios para efectuar las
correcciones correspondientes segun la ecuacion (2).

Con la configuracion A se realizaron 6 irradiaciones utilizando las paredes de 0,

1, 2, 3,4y 6 mm de espesor (Figura 11).
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Figura 11. Vista superior del “Blindaje N° 1”, configuracién
A, con la pared sobre la tapa del blindaje cubriendo la
abertura, inserto en la cavidad de portamuestras de la
FCCT.

Se definid posicionar los tubos de la forma que se esquematiza en la Figura 12:
un dosimetro pegado en la cara de la pared que quedd orientada hacia el interior del
blindaje, posicion que se denomind “Centrado arriba”, otro dosimetro pegado sobre
el piso del blindaje centrado a la altura de la abertura, posicion que se denominé
“Centrado abajo” (posicion equivalente a la inferior del alambre de la configuracion A
y B que se muestra en las Figuras 8 y 9) y un dosimetro sobre el piso, “Adelante

abajo”, sobre el extremo del blindaje mas cercano al nucleo del reactor.

Configuracion A

Nucleo o1 . Centrado,
del reactor . arriba

Adelante, «——F 10O O » Centrado,
abajo abajo

Figura 12. Esquema del posicionamiento de los dosimetros en el Blindaje N° 1 en la
configuraciéon A.

En las Figuras 13 y 14 se pueden apreciar imagenes que muestran a los

dosimetros posicionados en el blindaje en la configuracion A.
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Figura 13. Dosimetro Fricke dispuesto en la cara de la
pared que quedo orientada hacia el interior del blindaje. Se
puede observar la abertura totalmente cubierta por la
misma.

Figura 14. Disposicion de los dosimetros “Adelante
abajo” (izquierda) y “Centrado abajo” (centro), y el tubo
con agua (derecha), dentro del Blindaje N° 1.

Dada su posicion, el dosimetro “Adelante abajo” siempre quedaria blindado, es
decir, no se veria afectado por los cambios de pared sobre la abertura y se considerd
como un control interno para ser comparado entre las diferentes irradiaciones.

Con posterioridad a la realizaciéon de la experiencia, el dosimetro en la posicién
inferior se consider6 como el mas representativo para evaluar la respuesta a los
neutrones, ya que se evitan posibles in-homogeneidades de flujo debido a
interrupciones en la union de las paredes con la abertura (por ejemplo, en la posicién
superior de la configuracion A, ver Figura 8).

Se defini6 un tiempo de irradiacion de 300 minutos, para alcanzar una dosis
absorbida superior a 20 Gy, minimo en el rango de dosis absorbida recomendado
segun la norma ASTM E1026-04. Considerando un valor de referencia de tasa de
dosis gamma de 6 Gy/h (0,1 Gy/min), en 300 minutos se alcanzarian unos 30 Gy.
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Como era de interés poder realizar experiencias con tiempos de irradiacion mas
cortos, se realizé una prueba con la pared de 6 mm de espesor irradiando a los
tiempos de: 62 y 180 minutos. Se compararon los resultados para verificar si existian
diferencias significativas.

En la configuracion B, en donde la pared se encontraba debajo de la tapa del
blindaje, se realizaron en total 4 irradiaciones. En la Figura 15 se observa un esquema

de las posiciones de los dosimetros en este caso.

Configuracion B

Nucleo ! I Centrado,
del reactor L_O_] » arriba

Adelante, «—1 10O O » Centrado,
abajo abajo

Figura 15. Esquema del posicionamiento de los dosimetros en el Blindaje N° 1
en la configuracion B.

En la Figura 16 se muestra el posicionamiento del Blindaje N° 1 con la
configuracion B, posicionado dentro de la cavidad portamuestras de la FCCT, se
puede apreciar en este caso la pared posicionada debajo de la tapa del blindaje,
guedando introducida dentro del mismo. En la Figura 17 se observa el lado interno de

la tapa con esta configuracion.

Figura 16. Vista superior del “Blindaje N°1” con pared
debajo de la abertura, inserto en la cavidad de
portamuestras de la FCCT.
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Figura 17. Vista superior de la parte interior de la tapa del
“Blindaje N°1” con pared debajo de la abertura.

En la Tabla 3 se resumen las irradiaciones realizadas con el Blindaje N° 1.

Tabla 3. Experiencias de irradiacion con los
dosimetros Fricke en el “Blindaje N° 1”.

Espesor | Tiempo de
Configuracién | de pared | irradiaciéon
(mm) (min)

300
300
300
300
300
300
180
62
155
256
270
271

A, pared arriba

A, pared arriba

B, pared abajo

O|lRr|INOOIO|IO|O|IRL|INWI~AOD

Debido a que en diferentes dias de irradiacion la potencia del reactor no es
siempre la misma, todas las mediciones de los dosimetros se normalizan a una
potencia del reactor de 8MW para que las mediciones de diferentes dias sean
comparables entre si. Esto se realiz6 ajustando cada medicién con el valor promedio
de potencia durante la irradiacion del dosimetro, obtenido a partir de los datos del
sistema de adquisicion del reactor. Se considera una relacion directa entre la potencia
del reactor y las condiciones de irradiacion en la FCCT.
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2.4.1. Resultados
En la Tabla 4 se presentan los resultados de las mediciones de la absorbancia en
los dosimetros expuestos en las diferentes configuraciones, de acuerdo con el

espesor de pared agregada y el tiempo de irradiacién utilizado.

Tabla 4. Valores de absorbancias netos para los distintos espesores de la configuracion

A “Centrado, arriba”, “Centrado abajo” y “Adelante, abajo”, posiciones de los dosimetros
dentro del blindaje.

. Tiempo de Espesor Absorbancia neta (AA)
Configu- |. S de
L irradiacion
racion (min) pared Centrado
(mm) : ' Centrado, abajo | Adelante, abajo
arriba
300 6 0,093 + 0,001 | 0,0846 + 00,0007 | 0,095 + 0,002
300 4 0,095 + 0,001 | 0,0823 +0,0007 | 0,092 + 0,001
300 3 0,0940 + 0,0007 | 0,082 + 0,002 0,091 + 0,000
A, pared 300 2 0,0978 + 0,0007 | 0,0818 + 0,0007 | 0,091 + 0,000
arriba 300 1 0,098 + 0,002 0,084 + 0,002 0,090 + 0,002
300 0 0,119 + 0,001 | 0,0908 + 0,0007 | 0,0958 + 0,0007
180 6 0,056 + 0,000 0,049 + 0,000 0,0555 + 0,0007
62 6 0,022 + 0,001 0,0198 + 0,0007 -
155 6 - 0,0455 + 0,0007 0,050 + 0,000
B, pared 256 2 - 0,0783 = 0,0007 0,085 + 0,001
abajo 270 1 - 0,0783 + 0,0007 | 0,085 + 0,001
271 0 - 0,081 + 0,000 0,0815 + 0,0007

Luego de obtener la absorbancia, mediante la ecuacién (2) se calcul6 la dosis

absorbida (Dr). Para que sean comparables, estos valores fueron normalizados para

una potencia del reactor de 8 MW.

Considerando el tiempo de irradiacién, se obtuvo la tasa de dosis absorbida total

En la Tabla 5 se muestran los valores de dosis absorbida obtenidas en las
experiencias con configuracion A, utilizando diferentes espesores de blindaje sobre
la abertura del Blindaje N° 1. La incerteza del método se definio del 10%, (ver ANEXO
V).

Con posterioridad a la realizacion de la experiencia, se decidié no considerar los
tubos Centrados arriba para estimar valores de Sn, por las posibles in-
homogeneidades de flujo mencionadas anteriormente (por este motivo no se

colocaron dosimetros en la posicion en la configuracion B).
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Tabla 5. Dosis Fricke medida normalizada a la potencia de 8 MW, para la
configuracién A con el Blindaje N°1. “Adelante, abajo”, “Centrado, arriba” y
“Centrado abajo”, definen la posicion de los dosimetros dentro del blindaje. La
incerteza para las dosis medidas se considera 10%. La incerteza del valor de
fluencia es del 9%.

Configu- Tiempo de | Espesor Dosis normalizada (Gy) Fluencila
racion |rrad|g0|on pared Adelante, | Centrado, | Centrado, aprox_.z
(min) (mm) abajo arriba abajo [n cm~]

300 6 24,2 24,2 22,0 1,1 E+11

300 4 23,6 24,3 21,1 1,5 E+11

A, pared 300 3 231 24,0 21,0 | 2,4 E+11

arriba 300 2 23,4 25,0 20,9 | 4,6 E+11

300 1 23,1 25,2 21,6 1,1 E+12

300 0 24,4 30,4 23,1 2,4 E+12

Considerando la incerteza del método, no se observaron diferencias entre las
mediciones de las posiciones Adelante abajo y Centrado abajo. Se aplicd un test de
Grubbs, que sirve para comparar el valor mas extremo de una serie de datos con
respecto al resto. El resultado fue no significativo para todos los espesores de pared
en esas dos posiciones evaluadas dentro del Blindaje N° 1 (p>0,05).

En particular, este resultado era esperable para el dosimetro ubicado adelante
dentro del blindaje (control entre irradiaciones), dado que se considera que esta
posicién no se ve afectada por los cambios en el espesor de pared de Li>2CO3s sobre
la abertura. Por el contrario, se esperaba una diferencia en la dosis absorbida en los
dosimetros expuestos a la variaciéon de flujo de la abertura en la tapa. En particular,
los dosimetros irradiados en la posicion centrado abajo, recibieron fluencias de
neutrones térmicos en un rango de aproximadamente (1 x 10! a 2 x 10%?) n cm?
(Tabla 5). Sin embargo, no se observa una diferencia en la dosis total absorbida
asociada con este rango de variacion fluencia (Figura 18).

! Se tabula la fluencia estimada en forma aproximada a partir de los valores de flujo obtenidos medidos
para la configuracion B (ver apartado 2.3.1) ajustados por un factor obtenido de la medicion en la misma
posicién (centrado, abajo) utilizando la pared de 6 mm en ambas configuraciones. Si bien las
configuraciones no son exactamente las mismas, el flujo asociado a la posicion centrada sobre el piso
del blindaje es similar (para esa posicion se hizo una correccion de un 5% entre configuraciones, siendo
del mismo orden que la incerteza del método de medicidn de flujo utilizado). De esta forma, se considera
gue la aproximacion es valida y sirve para una primera evaluacion considerando la imposibilidad técnica
de realizar nuevas mediciones de flujo en la configuracion A (ver apartado 2.3.1).
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Dosimetro posicién "centrado abajo”

30,0
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Espesor de 6Li,CO; (mm)

Figura 18. Valores de dosis Fricke del dosimetro pegado sobre el piso del
blindaje N°1 centrado a la altura de la abertura “centrado abajo” en funcién
del espesor de pared de °Li,COs (configuracion A). Las dosis se expresan con
una incertidumbre del 10%. En el eje secundario de la derecha se muestra la
fluencia (incerteza 9%), correspondiente a la misma posicion para cada
espesor de blindaje cubriendo la abertura de la tapa del blindaje.

Con la finalidad de evaluar la posibilidad de acortar los tiempos de irradiacion de
las experiencias (lo que implica una menor dosis integrada que la recomendada por
la norma), se realiz6 una prueba piloto con la configuracion A realizando dos de las
irradiaciones a dos tiempos de menores. Considerando el tiempo de irradiacion, se
obtuvo la tasa de dosis absorbida total. En la Tabla 6 se muestran los resultados de
mediciones en la configuracion A, a tres tiempos de irradiacion diferentes.

El dosimetro irradiado a menor tiempo (62 min), mostré un valor casi un 25% mas
alto que el valor promedio de los otros dosimetros en esa posicion (Centrado abajo).
A su vez, el valor de absorbancia medido fue muy cercano a los valores de medicion
de absorbancia de un blanco (Tabla 4), con una dosis asociada de menos de la mitad
de la dosis limite recomendada por la norma, encontrandose en las cercanias del
limite de deteccion del método (>20 Gy). En el caso del dosimetro irradiado durante
180 minutos, no se observaron diferencias apreciables y se alcanzaron dosis totales
de mas de 15 Gy. Debido a estas consideraciones, se defini6 como minimo tiempo

de irradiacién entre 2 y 3 horas.
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Tabla 6. Tasas de dosis Fricke normalizada a la potencia de 8 MW,
medida en la posicién del centro de la abertura de la tapa, sobre el
piso del Blindaje N° 1 (Centrado abajo). La incerteza para las dosis

medidas se considera 10%.

Tiempo Espesor Tasa de dosis
Configuracion irradiacion pared normalizada
(min) (mm) (Gy/h)
300 6 4.4
A 180 6 4,1
62 6 53

Los resultados de las mediciones de tasa de dosis en la configuracion B (pared
de 6Li2COz cubriendo la abertura de la tapa del blindaje por debajo) (Tabla 7), tampoco
mostraron una diferencia significativa, confirmando la tendencia observada con la

Configuracion A.

Tabla 7. Tasas de dosis Fricke normalizada a la potencia de 8 MW, medida en
la posicion del Centrado abajo y Adelante abajo del Blindaje N° 1. La incerteza

ara las dosis medidas se considera 10%.

Tiempo de | Espesor | Tasa de dosis normalizada (Gy/h)
Configuracion irradigcic')n de pared
(min) (mm) Centrado, abajo Adailgjrgte,
155 6 4,52 4,97
256 2 4,59 4,97
® 270 1 4,39 4,76
271 0 4,52 4,54

En la Figura 19 se muestran los resultados de tasa de dosis medida para la

ubicacion del dosimetro “Centrado abajo” en la configuracion B. En este caso los

resultados (tasa de dosis en vez de la dosis) se comparan con el valor de flujo (en

vez de fluencia) medido en la misma posicién en funcion del espesor de pared de

8Li2COs3 utilizada para blindar la abertura.
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Dosimetro posicién "centrado abajo”
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Figura 19. Tasa de dosis Fricke medida en la posicion del dosimetro
“centrado abajo” para la configuracion B. La incerteza de la medicién
corresponde al 10%. En el eje secundario de la derecha se muestra el flujo
(incerteza 5%), correspondiente a la misma posicion para cada espesor de
blindaje cubriendo la abertura de la tapa del blindaje.

2.4.2. Discusion

Se irradié una serie de dosimetros Fricke utilizando un blindaje de neutrones que
permite asumir una dosis gamma constante, a la vez que se expuso a los dosimetros
en un rango de fluencias de neutrones térmicos de aproximadamente (1,1 + 0,1) x
10 n cm? a (2,3 £ 0,2) x 10* n cm™ (Tabla 5). Se esperaba poder discriminar la
dosis debida a neutrones para cada punto de fluencia evaluado. En base los
resultados, no se pudieron establecer diferencias significativas entre las dosis
absorbidas totales integradas por los dosimetros para las configuraciones estudiadas
(Tablas 5y 7, y Figuras 18 y 19). Por lo tanto, no se pudo discriminar la tasa de dosis
debida a neutrones para flujos neutrénicos menores a 1,4 108 n cm2 st (maximo flujo
al que se expusieron los dosimetros). Esto se deberia a que la sensibilidad del
dosimetro a neutrones (Sn) seria de un orden que hace despreciable la dosis
integrada debida a neutrones frente a la dosis gamma de la fuente (Dn<<Dy), es decir,
la dosis absorbida total que se esta integrando en el dosimetro Fricke es casi toda

debida a la componente gamma.

Si bien los resultados no fueron los esperados en cuanto a la respuesta del
dosimetro a la variaciéon de la fluencia en el rango estudiado, en la configuracion A la
mayor dosis Fricke medida coincidid con los dosimetros expuestos a mayor fluencia

en la abertura sin blindaje (Tabla 5). Como una aproximacion, se realiz0 una
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estimacion de la sensibilidad evaluando la diferencia de tasa de dosis promedio
medida con todos los dosimetros blindados en la posicidon “Centrado abajo”
(espesores de 1 a 6 mm de 6Li2CO3) vs la tasa de dosis medida sin blindaje en la
abertura (0 mm espesor de 6Li2CO3) (Tabla 6). Adoptando el supuesto que el cambio
de configuracion con las diferentes paredes en la abertura no modifica la tasa de dosis
gamma a la que se exponen los dosimetros (TDy constante), se estimd un valor de

sensibilidad a partir de la ecuacion (8):

TDT(Omm) - TDTpromedio(6,4,3,2,1 mm)

8)

" O'th(omm)

Donde, TDtomm) €s la tasa de dosis del punto a mayor flujo (espesor de pared de
0 mm de 6Li2COs, componente gamma y componente neutrones), TDTpromedio(,4,3,2,1
mm) €S el valor promedio de la tasa de dosis del resto de los puntos (componente
gamma, “componente neutrones despreciable frente al resultado con espesor 0 mm”)
Y Bmomm) €S €l flujo neutrénico a 0 mm de espesor.

El valor de sensibilidad obtenido segun la ecuacion (8) se muestra en la Tabla 8.

Tabla 8. Valores de tasa de dosis Fricke y flujo en la posicion “Centrado abajo”
de la configuracibn A, considerados para realizar una estimacion de la

sensibilidad.
Tasa de
Configuracion Espesor dosis ¢t$ 4 4 Sn »
pared (Gy) [ncm=s™] (n* Gy cm?)

A, pared {
cubriendo por taémm | 43+05% | (segun Tabla 2) 75 E-13

debajo de la
abertura 0 mm 46+05 | (1,4+0,1) E+08

aTasa de dosis promedio medida con todos los dosimetros blindados (espesores de 1 a 6 mm de °Li,COs).

La incerteza asociada con la sensibilidad estimada con esta experiencia fue muy
alta. Esto es esperable dado que se calcula a partir de una diferencia de dosis del
mismo orden de la incerteza con que se mide.

La sensibilidad estimada, permite predecir que la tasa de dosis debida a
neutrones seria significativa para flujos neutrénicos del orden de 10° n cm? s, Sin
embargo, la tasa de dosis esperable para flujos del orden de 10'° n cm2 s seria tan
alta, que no tendria sentido fisico de acuerdo a las mediciones previas (Tabla 1). En
la siguiente parte del trabajo se parte de estas consideraciones para lograr una mejor

aproximacion en el calculo de la sensibilidad deseado.
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2.4.3. Conclusiones
La tasa de dosis absorbida Fricke debida a neutrones seria despreciable frente a
una componente gamma de aproximadamente 5 Gy/h (FCCT), cuando el dosimetro
se expone a flujos neutrénicos menores a 108 n cm2 s1. El valor de sensibilidad a
neutrones aproximado en la experiencia con Blindaje N° 1, predice que la dosis por
neutrones seria significativa a flujos mayores a 10° n cm2 s'%, aunque se espera un
valor mucho menor al estimado para que tenga sentido fisico y se pueda predecir la

dosis medida a partir de flujos neutrénicos mas altos (10'° n cm2 s?).
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2.5.Experiencia en configuracion “Blindaje N°2”
A partir de los resultados obtenidos con la experiencia “Blindaje N° 1” se decidio
realizar una segunda experiencia con la configuracién “Blindaje N° 2” (Figura 20) que

permite exponer los dosimetros a un flujo mayor.

Figura 20. Imagen del Blindaje N° 2.

La configuracion “Blindaje N° 27, blindaje de neutrones disefiado para otra
aplicacion, tiene caracteristicas constructivas similares al del Blindaje N° 1, varia sélo
en la forma: la tapa no posee abertura y en uno de los extremos de la caja presenta
dos aberturas que interrumpen el blindaje. También varia la disposicion de bloques
de grafitos y bismutos que se ordena sobre la bandeja porta-muestras de la FCCT,
para realizar irradiaciones con este blindaje, (Figura 21).

Esta experiencia consistio en realizar irradiaciones en el blindaje con tapa y sin
tapa, de manera de poder discriminar la contribucién de la dosis de neutrones sobre
la de la dosis gamma.

La configuracion con el Blindaje N° 2 permitiria comparar los resultados obtenidos
con otros métodos de estimacion de dosis gamma (Tabla 9): camara de ionizacién?
(CI), dosimetros termoluminiscentes (TLD) (par TLD 600 y TLD 700), dosimetros de
alanina, y modelado computacional por cédigo de calculo MCNP, estudiados en esa
misma configuracién. La configuracion con el Blindaje N° 2, se encontraba
previamente caracterizada en cuanto al flujo neutrénico en tres condiciones: blindaje
con tapa, blindaje sin tapa y sin la presencia del blindaje (se establece un rango mas
grande de variacion de flujo: 107, 10° y 10° n cm s, respectivamente), (Farias,
2015).

2 Para mayor detalle sobre este detector ver la Introduccion.
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Tabla 9. Valores de dosis gamma en la FCCT utilizando la configuracién Blindaje N° 2,
medidos por diferentes métodos dosimétricos (Camara de lonizacion, TLD, dosimetros de
alanina) y estimado por modelado por cédigo MCNP. Datos extraidos de Farias, 2015.

_ _ _ Tasa gamma normalizada a 8 MW (Gy/h)
Config. Flujo neutrénico
Blindaje N°2 (ncm?st) Cl TLD Alanina MCNP
Blin. Con tapa | (2,2 £ 0,2)E+07 4,6 3,4 4.5 3,2
Blin. Sin tapa | (1,9 £ 0,2)E+09 4,8 3,4 4,5 3,3
AIRE (1,04 £ 0,08)E+10 6,4 5,3 5,7 54
Cufiade
grafito 26 Grg Eto Graito
Grafito 4b
Base de bajo 2
bismuto

N T T T

Bloque Separadores Grafito Grafito Grafito Grafito Grafito
de de grafito bajo 1 bajo 3 3a 4a iman
bismuto

Figura 21. Estructura de bloques de grafito y bismuto sobre la bandeja
porta-muestras de la FCCT para la configuracién “Blindaje N° 2.

Supuesto: la dosis gamma en la configuracion “Blindaje N° 2”, con tapa y sin
tapa se puede considerar constante dados los resultados de las mediciones con
diferentes métodos.

Si se cumple el supuesto y considerando los resultados obtenidos con utilizando
el Blindaje N° 1, la configuracion con el Blindaje N° 2 serviria para evaluar el sistema
dosimetro Fricke y tratar de discriminar la contribucion de la dosis por neutrones a
mayores flujos ((10° — 10%%) n cm2 s1).

En cada experiencia de blindaje con y sin tapa se emplearon cinco dosimetros
Fricke de los cuales dos fueron blancos y los otros tres fueron ubicados dentro del

blindaje.

32



Las temperaturas de irradiacion (Tirad) Y de medicion (Tmed) de las experiencias
se midieron como en la experiencia “Blindaje N° 1”.

Se definié posicionar los tubos de la siguiente forma (Figura 22): un dosimetro
pegado sobre el piso del blindaje, posicion que se denomind “Centrado abajo” (del
extremo del blindaje mas lejano al ndcleo del reactor), otro dosimetro pegado sobre
la pared del extremo izquierdo del blindaje mas cercano al ndcleo del reactor, posicion
“Adelante izquierda” y un dosimetro sobre la pared del extremo derecho del blindaje
mas cercano al nucleo del reactor posicion “Adelante derecha”. Se ubicd un cuarto
tubo con agua dentro del blindaje para la medicién de temperatura de irradiacion

(mediante el mismo método descripto anteriormente).

Figura 22. Vista superior de Blindaje N° 2 sin tapa.
Disposicion de los dosimetros “Adelante izquierda”
(izquierda), “Adelante derecha” (izquierda) y “Centrado
abajo” (centro), y el tubo con agua (derecha), dentro del
Blindaje N° 2.

De los tubos mas cercanos al nucleo se obtienen dos mediciones equivalentes,
que pueden ser comparadas con los diferentes métodos de medicién utilizados en la
misma posicion (Tabla 9). Sin embargo, la ubicacion de los dosimetros en la altura de
la pared del blindaje puede introducir una incerteza extra en el flujo que reciben los
dosimetros en la condicién “sin tapa” (el flujo se ve afectado localmente por la
cercania de la pared). Por este motivo el tercer dosimetro se ubicé en el centro del
blindaje en una ubicacién reproducible que sirva para evaluar la sensibilidad a
neutrones.

En las configuraciones sin tapa y con tapa (Figuras 22 y 23), se irradiaron
dosimetros a diferentes tiempos (diferentes dosis), de forma de evaluar el rango de

linealidad que presenta el método y estimar la tasa de dosis a partir de un ajuste lineal.
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Figura 23. Vista superior de Blindaje N° 2 con tapa, inserto
en la cavidad portamuestras de la FCCT.

También se realizé una irradiacion de dosimetros en la configuracion sin blindaje
(Aire), ubicando tres dosimetros en una caja de acrilico, sobre la cara que queda mas
cerca del nacleo dentro de la FCCT (Figura 24). Como se puede observar en la Tabla
9, en esta configuracion la dosis gamma en la posicion aumenta, y el flujo neutrénico
al que se exponen los dosimetros es mayor (10° n cm2 s). Es decir, si bien se
mantiene la disposicién de bloques de grafito y bismuto (Figura 21), cambia la
componente gamma Yy neutrénica al no tener blindaje neutronico. Dado que esta
posicion se encontraba caracterizada para diferentes métodos, esta experiencia se
realiz6 para comparar el valor de dosis medida con el sistema dosimétrico Fricke,

descontando el valor de dosis debida a neutrones a partir de la sensibilidad obtenida.

Figura 24. Dosimetros introducidos
en configuracién sin blindaje.
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La Tabla 10 resume las experiencias que se llevaron a cabo en esta configuracion
“Blindaje N° 2.

Tabla 10. Experiencias realizadas en
configuracion Blindaje N° 2 y Sin
Blindaje.

Tiempo de
Experiencias irradiacion
(min)

120
180
222
258
305,5
385
1143
126
303

Blindaje N° 2
con tapa

Blindaje N° 2 180
sin tapa 480

1122
240

Sin Blindaje (Aire) 214

Luego de las irradiaciones, se realizé la determinacién espectrofotométrica de la
absorbancia de la solucién de los dosimetros Fricke irradiados (como se menciono
anteriormente para las experiencias en el Blindaje N° 1).

Todas las mediciones de los dosimetros se normalizaron a una potencia del
reactor de 8MW para que las mediciones de diferentes dias sean comparables entre

si (se calcularon de la misma manera que para el “Blindaje N° 1”).

2.5.1 Caracterizacién del flujo neutrénico mediante SPND dispuestos
en criotubos

A fin de poder estimar un valor de sensibilidad en la configuracion Blindaje N° 2
sin tapa, se planted una experiencia que permitid obtener datos de flujo neutrénico en
las posiciones de los dosimetros Fricke, utilizando un par de detectores un par de
detectores neutrdnicos autoenergizados (SPND (Self Powered Neutron Detector) de
rodio (Rh) de 10 mm de longitud sensible, modelo CNEA SPND Rh-10 (Miller et al.
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2004) (ver Anexo IIl), asociado con un electrometro Keithley Modelo 6514. La
configuracion con tapa no fue evaluada debido a que el valor de flujo neutrénico se
encuentra por debajo del limite de deteccion de los SPND. Sin embargo, se contaba
con mediciones de flujo obtenidas previamente por otro método (activacion
neutronica, Anexo |) (Tabla 9). En base a los resultados obtenidos en la experiencia
previa con la configuracion del Blindaje N° 1 y considerando el bajo valor de flujo
conocido (©<<108 n cm2s?), resulta valido despreciar la contribucién de dosis debida
a neutrones frente a la componente gamma, supuesto adoptado para la evaluacion
de esta configuracion.

Dado que el SPND no se puede sumergir en agua, se modificaron criotubos de
polipropileno perforando la tapa de los mismos de manera de insertar una tapa de
jeringa que permitiera ubicar un detector SPND dentro de los criotubos rellenos con
agua, de forma segura. En la Figura 25 se observan el criotubo adaptado y el detector

SPND posicionado dentro del mismo, en la configuracién Blindaje N° 2.

Figura 25. Se observa a la izquierda criotubo modificado y en la parte derecha
el SPND inserto dentro del mismo en la configuracion Blindaje N° 2.

También se caracteriz6 el flujo en la posicion de los dosimetros para la

configuracion sin blindaje (Aire) (Figura 24).

Se efectuaron tres irradiaciones de 25 minutos a fin de caracterizar el flujo
neutrénico en cada una de las posiciones de los dosimetros. En cada irradiacion se

colocé un SPND dentro de un tubo y otro SPND en la posiciéon de referencias.

3 De este modo, se puedo obtener un factor a partir de la relacion de corrientes medidas con los SPND
en ambas posiciones en forma simultanea. A partir de este factor y del valor obtenido para cualquier
experiencia donde se mide en la posicion de referencia, se puede estimar retrospectivamente el valor
de flujo al que se expuso cualquier dosimetro ubicado en una misma posicion.
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Los valores de flujo en las distintas posiciones de las Configuraciones Blindaje N°
2 y Sin Blindaje se presentan en la Tabla 11.

Tabla 11. Valores de flujo térmico en las distintas
posiciones (Adelante izquierda, Adelante derecha,
Centro, Vertical izquierda, Vertical centro, Vertical
derecho) del dosimetro en las configuraciones para

Blindaje N° 2.
. - Ubicacion : Pl
Configuracion dosimetro Flujo (n cm=s™)
Adel. 1zq. (2,2 +0,2) 10°
Blindaje N2 I \del. Der. | (2,1+0,2) 10°
sin tapa
Centro (2,3+0,2) 10°
Vert. Izq. (1,04 + 0,08) 10%°
Vert. Centr. | (1,02 +0,08) 10%°
Sin Blindaje
Vert. Der. (1,03 + 0,08) 10
Promedio (1,03 £ 0,09) 10
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2.5.2

Resultados

En la Tabla 12 se presentan los resultados de las mediciones de la absorbancia

de los dosimetros expuestos en las configuraciones Blindaje N° 2.

Tabla 12. Valores de absorbancia neta para la configuracién Blindaje N° 2
con tapay sin tapa.

, . | Tiempo de Absorbancia neta(AA)
Blindaje |. L
Ne 2 |irradiacion|  Adelante, Adelante, | oo ahaio
(min) izquierda derecha :
120 0,041 + 0,000 0,032 £ 0,002 | 0,046 + 0,001
180 0,052 + 0,001 0,066 + 0,001 | 0,048 + 0,001
222 0,064 + 0,001 0,065 + 0,002 | 0,061 + 0,000
Con tapa 258 0,082 + 0,004 0,066 + 0,002 | 0,062 + 0,001
306 0,094 + 0,001 0,101 + 0,001 | 0,089 + 0,001
385 0,111 + 0,000 0,113+ 0,001 | 0,107 + 0,001
1143 0,348 + 0,002 0,328 + 0,000 | 0,311 + 0,001
126 0,042 + 0,000 0,042 + 0,000 | 0,045 + 0,001
180 0,054 + 0,001 0,061 + 0,001 | 0,064 + 0,002
_ 240 0,097 £ 0,014 0,073 £ 0,000 | 0,078 + 0,002
Sin tapa
303 0,098 + 0,001 0,101 +0,001 | 0,100 + 0,001
480 0,151 + 0,002 0,157 +£ 0,000 | 0,166 + 0,001
1122 0,349 + 0,002 0,355+ 0,001 | 0,368 + 0,000

Luego de obtener la absorbancia, mediante la ecuacién (2) se calcularon las dosis

absorbidas (Dr) como se describio para el Blindaje N° 1. Los resultados se muestran

en la Tabla 13.
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Tabla 13. Valores de la dosis Fricke absorbida (Dr)
de los dosimetros en la posicion de adelante y del
centro (incerteza = 10%). Las dosis se encuentran
normalizadas a una potencia de 8 MW.

Dosis Dosis

Blindaje _Tmm_po_c}e Total_ Total

o irradiacion | promedio centro

N°2 . ;

(min) adelante abajo

(Gy) (Gy)

120 9,26 11,62

180 14,87 12,10

222 16,31 15,49

Con tapa 258 18,60 15,52

306 24,74 22,48

385 27,97 26,72

1143 85,17 78,42

126 10,72 11,35

180 14,62 16,33

_ 240 19,76 19,44
Sin tapa

303 25,34 25,53

480 38,96 41,94

1122 89,64 93,85

Se comprobd la respuesta lineal del dosimetro en funcién del tiempo de
irradiacion, para todas las posiciones y configuraciones. En las Figuras 26 y 27, se
muestran los graficos de Dosis Fricke vs tiempo de irradiacion para los tubos ubicados
en la posicién Centro, sin y con tapa respectivamente; y en las Figuras 28 y 29 se
muestran los gréaficos de Dosis Fricke vs tiempo de irradiacion para los tubos ubicados

Adelante, sin y con tapa respectivamente.
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Dosis Fricke SIN TAPA (tubos centro)
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Figura 26. Valores de dosis Fricke en funcion del tiempo, medidas en los
tubos posicionados en el centro del Blindaje N° 2 en configuraciéon SIN
TAPA. Se muestra la tendencia del ajuste lineal. Las dosis se expresan con
una incertidumbre del 10%.

Blindaje CON TAPA (tubos centro)
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Figura 27. Valores de dosis Fricke en funcion del tiempo, medidas en los
tubos posicionados en el centro del Blindaje N° 2 en configuracion CON
TAPA. Se muestra la tendencia del ajuste lineal. Las dosis se expresan con
una incertidumbre del 10%.
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Dosis Fricke CON TAPA (promedio tubos adelante)
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Figura 28. Valores de dosis Fricke en funcion del tiempo, medidas en los
tubos posicionados en el adelante en el Blindaje N° 2 en configuracién CON
TAPA. Se muestra la tendencia del ajuste lineal. Las dosis se expresan con
una incertidumbre del 10%.

Dosis Fricke SIN TAPA (promedio tubos adelante)
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Figura 29. Valores de dosis Fricke en funcion del tiempo, medidas en los
tubos posicionados en el adelante en del Blindaje N° 2 en configuracion SIN
TAPA. Se muestra la tendencia del ajuste lineal. Las dosis se expresan con
una incertidumbre del 10%.

En lineas generales se observo una mayor variabilidad entre las mediciones en
la posicion de adelante que en el centro del blindaje. No se pudo atribuir ninguna
causa aparente que expligue este comportamiento. Sin embargo, se considera que el
posicionamiento de los tubos adelante (a mitad de altura de la pared del blindaje), es

menos reproducible que en el centro. Y que a en las cercanias de la pared del blindaje
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se pueden presentar perturbaciones. En la Tabla 14 se comparan los valores de Tasa
de dosis calculados de dosis formas: como el promedio de las tasas de dosis medidas
y a partir de la pendiente del ajuste lineal de la dosis total absorbida en funcién del
tiempo de irradiacion. En el caso de los tubos posicionados adelante, no se
observaron diferencias significativas (prueba t-student), entre las tasas de dosis
absorbidas Fricke en las diferentes configuraciones (Con y Sin Tapa), para ninguno
de los métodos de estimacion. Sin embargo, se observd una diferencia significativa
(p<0,01) entre la tasa de dosis medida en la configuracion Con y Sin tapa para los

tubos posicionados en el centro del blindaje).

Tabla 14. Valores de tasa de dosis absorbida Fricke, calculados a partir del promedio
de las mediciones o a partir de la pendiente del ajuste lineal (Figuras 26, 27, 28 y 29).
Se presenta el resultado de la comparacién (prueba t-student) de los resultados entre
configuraciones Con y Sin Tapa para una misma posicion (Adelante o Centro) del

dosimetro.
Tasa de dosis Tasa de dosis
(Gy/h)
(Gy/h) . .
. : (a partir de la pendiente del
(a partir del promedio) . .
ajuste lineal)
Config./Posicion Adelante Centro Adelante Centro
Con Tapa 46 +0,5 43+04 44+04 41+04
Sin Tapa 49+0,5 52+0,5 48+0,5 50+0,5
t-test N.S. p<0,01 N.S. p<0,01

Considerando despreciable la contribucion a la dosis total debida a neutrones en
la configuracion con tapa (Dn<<Dy), y aceptando el supuesto de que la tasa de dosis
gamma en la configuracion con tapa y sin tapa se puede considerar constante (TDy
constante), se estimaron valores de sensibilidad a partir del cociente de la diferencia
de la tasa de dosis absorbida total en el Blindaje sin tapa (componente gamma y
neutrénica) con respecto a la tasa de dosis absorbida total en el Blindaje con tapa

(componente gamma), sobre por el flujo neutrénico.

S TDBlindaje sin tapa — TDTBlindaje con tapa
n =

€)

9thBlindaje sin tapa

Los valores de la sensibilidad obtenidos segun la ecuacion (9) para los dosimetros
ubicados en el centro del Blindaje N° 2, fueron 1,03 E-13 n Gy cm?y 1,16 E-13 n*!
Gy cm?, calculados a partir del promedio de tasa de dosis o de la pendiente del ajuste

lineal de las mediciones, respectivamente (Tabla 15). En el caso de los dosimetros
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de adelante (diferencia con y sin tapa no significativa), los valores estimados fueron
4,63 E-14 n"t Gy cm? (promedio) y 4,24 E-14 n't Gy cm? (pendiente).

Tabla 15. Valores de sensibilidad estimados para los
dosimetros ubicados en centro abajo del Blindaje N°2.

Método Dn Flujo neutrénico | Sensibilidad
Estimacion | (Gy/h) (ncm?s?) (nt Gy cm?)
Promedio 0,83 1,03 E-13

: (2,3 +£0,2)E+09
AluSte |5 g4 1,16 E-13
pendiente

Con respecto a la configuracién Sin Blindaje “(Aire”), los resultados se muestran
a continuacion (Tabla 16):

Tabla 16. Valores de tasa de dosis absorbida Fricke, Flujo, y tasa de dosis gamma
para la configuracion Sin Blindaje.

. ., Ubicacion dosimetro
Configuracion

sin Blindaje | Vertical izquierda | Vertical centrado | Vertical derecho

Tasa de dosis
Total (Gy/h)

Flujo SPND (n
cm?s7?)

11,3 10,5 11,4

(1,04 +0,08) E+10 | (1,02 + 0,08) E+10 | (1,03 + 0,08) E+10

Tasa de dosis

gamma (Gy/h) 7.5 6.7 7.6

Como se puede observar, los tres dosimetros reciben el mismo flujo, resultado
coherente con la distribuciéon conocida de flujo en la FCCT%. Sin embargo, se
observan diferencias en las dosis Fricke absorbida en los tubos externos con respecto
al tubo central. Esta diferencia se deberia a un cambio real en la dosis gamma en
esas posiciones, debido a que el tubo central se encuentra mejor blindado que los
tubos de los extremos, por los bloques de bismuto ubicados para tal fin en la bandeja
porta-muestra.

Considerando la sensibilidad estimada (Sn) y el flujo al que se exponen los
dosimetros, es posible descontar la dosis debida a neutrones (Dn) y cuantificar la
dosis gamma (Tabla 16).

4 El flujo decae dentro de la cavidad porta muestras al aumentar la distancia con el nlcleo del reactor
(longitudinalmente), pero se mantiene para cada distancia en los planos paralelos al mismo (trasversalmente).
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Para poder comparar las dosis estimadas por otros métodos de medicion (Tabla
9, Figura 30), es necesario aplicar un factor de correccion para obtener la tasa de

dosis en aire a partir de la dosis absorbida por los dosimetros Fricke (ASTM E 1026-
04 2004 Soares et al. 1987).

8,0
70 AIRE
<
)
)
© 6,0
£ Blin SIN tapa
£ Blin CON tapa
) T
P 5,0
g + C| FW new
T
XTLD
35 40
g 4 Alanina
A MCNP 2 X
3,0 L

m Fricke (aire)

2,0 L
Configuracion

Figura 30. Tasa de dosis de las irradiaciones en “Blindaje N° 2”. Los valores de tasa

gamma con los que se comparan los del método Fricke, fueron extraidos de Farias,
2015

Dicho factor resulta de considerar los factores kerma para fotones en funcion de

la energia para el rango de 0,1 MeV a 2 MeV, y realizar los cocientes aire/agua
(ecuacion 10).

» kerma aire
fcorreccibon = —— (10)
kerma agua

fcorreccion = 0,9009 + 0,004

Por lo tanto, de acuerdo a la sensibilidad calculada y aplicando este factor de

correccion al dosimetro mas representativo para la comparacion (promedio de tubos
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externos) obtenemos la tasa de dosis gamma en aire (Tabla 17 y Figura 30, con datos
Fricke).

Tabla 17. Tasa de dosis gamma en aire de los distintos métodos de medicion.
Los valores de los métodos: CI, TLD, alanina y MCNP fueron extraidos de

Farias, 2015.
Tasa gamma normalizada a 8 MW
Config. Blindaje | Flujo neutrénico (Gy/h)
N°2 (ncm?s7) Fricke

Cl TLD |Alanina| MCNP )
(aire)

Blind. Con tapa (2,2 £ 0,2)E+07 4.6 3,4 45 3,2 4.1
Blind. Sin tapa (2,9 +0,2)E+09 4.8 3,4 45 3,3 4.4
Sin Blindaje (Aire) | (1,04 + 0,08)E+10 6,4 5,3 5,7 5,4 6,8

2.5.3 Discusién y conclusiones

Se pudo comprobar una respuesta lineal de la dosis medida en funcion del tiempo
en las dos configuraciones con blindaje (Con Tapa Yy Sin Tapa, flujo neutrénico 107 n
cm? sty 10° n cm? st respectivamente). A partir de los resultados, se pudieron
estimar, por primera vez, valores de sensibilidad del dosimetro Fricke a la exposicién
con neutrones en el espectro de la FCCT, que permiten discriminar la contribucion
neuutrénica a la dosis total integrada por el dosimetro, cumpliendo el objetivo de este
trabajo. La tasa de dosis gamma medida por el método Fricke para diferentes
configuraciones, fueron comparables a las mediciones obtenidas por otros métodos
en la FCCT (Figura 30). Sin embargo, la dosis gamma en la configuracion de mayor
flujo, sigue siendo la mas alta entre los métodos comparados, lo que sugiere que la
sensibilidad a neutrones podria estar siendo subestimada. En este sentido, es
necesario realizar una repeticion de la estimacién, que por cuestiones de tiempo y

disponibilidad de fuente no pudo ser abordada en este trabajo.
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3. Discusion Final

Inicialmente se irradiaron una serie de dosimetros Fricke, para obtener una
estimacion de la sensibilidad, utilizando un blindaje de neutrones “Blindaje N°1” que
permite asumir una dosis gamma constante, a la vez que se expone a los dosimetros
en un rango de fluencias de neutrones térmicos de aproximadamente (1,1 + 0,1) X
10 n cm? a (2,3 £ 0,2) x 10'2 n cm™. Pero en esta experiencia no se pudieron
establecer diferencias significativas entre las dosis absorbidas totales integradas por
los dosimetros Fricke. Por consiguiente, no se pudo discriminar la contribucién de la
dosis debida a neutrones de la dosis total integrada por el dosimetro Fricke. Es decir,
la tasa de dosis absorbida Fricke debida a neutrones seria despreciable frente a una
componente gamma de aproximadamente 5 Gy/h como el de la FCCT, para flujos

neutronicos menores a 1,4 108 n cm=2 s,

En una segunda etapa se utilizd otra configuracion (Blindaje N° 2), de manera de
exponer los dosimetros a mayores fluencias. Con este disefio se pudo comprobar una
respuesta lineal de la dosis total medida en funcién del tiempo, y se estimé la

sensibilidad de los dosimetros Fricke a neutrones térmicos.

Los valores de sensibilidad obtenidos permitieron descontar la contribucion
neutronica y comparar la dosis gamma medida por el método Fricke con otras
mediciones obtenidas por otros métodos. Sin embargo, la dosis gamma en la
configuracion de mayor flujo, siguié siendo la mas alta entre los métodos comparados,

lo que sugiere que la sensibilidad a neutrones podria estar siendo subestimada.

Como la incerteza en las determinaciones hasta el momento es muy alta, seria
deseable disponer de un disefio experimental que permita exponer dosimetros Fricke
a flujos mas altos para una misma condicién de tasa de dosis gamma, de manera de
poder medir una componente de dosis por neutrones mayor. También seria deseable
poder modelar el dosimetro y evaluar la respuesta en la FCCT por simulacién
computacional (MCNP). Esta herramienta también podria servir para disefiar un
blindaje a medida que permita medir un dosimetro descontando la componente de

neutrones mas exacta, perturbando lo menos posible el campo de la FCCT.
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5. Anexos

ANEXO I: Técnica de Activacion Neutronica para determinacion de flujos
térmicos (Knoll, 1989)

La medicidén de neutrones puede llevarse a cabo indirectamente a través de la
radioactividad que se genera en algunos materiales por las interacciones con
neutrones. Una muestra de determinado material puede ser expuesta a un flujo de
neutrones por un periodo de tiempo, y luego se puede cuantificar la actividad que se
induce por activacion en el mismo. Los tipos de decaimientos y la actividad medida
pueden ser utilizados para deducir informacién acerca del nUmero y/o distribucion de
energia de los neutrones en el campo original. Este tipo de materiales se denominan

“detectores de activacion”, y sus aplicaciones son ampliamente conocidas.

Debido a que las secciones eficaces son maximas en las energias de neutrones
bajas, los detectores de activacion son comunmente utilizados para la medicion de
neutrones térmicos. Para alcanzar un alto grado de sensibilidad, se eligen materiales
con altas secciones eficaces para una reaccion neutronica que produzca una forma
de radiactividad medible. Debido a que el camino libre medio de los neutrones en
materiales de alta seccion eficaz es pequefio, el espesor de los materiales debe ser
muy pequefio para evitar la perturbacion del flujo neutrénico durante la medicién. De
esta manera, la forma geométrica mas comun de los materiales utilizados por esta

técnica, son hojuelas delgadas o alambres de pequefio didmetro.

Activacion y Decaimiento

En el caso méas simple, la hojuela o alambre es tan fino que la probabilidad de una
interaccidn es pequefa para cualquier neutron especifico. Luego, el flujo neutrénico
permanece sin perturbar, y la tasa de interacciones (R), que ocurren dentro de la
hojuela esta dada por el producto del flujo neutrénico promediado sobre la superficie
de la hojuela (¢), la seccion eficaz de activacion promediada sobre el espectro

neutrénico (Zact) y el volumen de la hojuela (V):

R=¢2,V

Por lo tanto, conocidas las caracteristicas geométricas de la hojuela y midiendo
de algun modo esta tasa de interacciones, es posible obtener un parametro que es un

indicador directo de la magnitud del flujo neutrénico.
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Cuando la hojuela se irradia, las especies nucleares radiactivas que se forman
decaen radiactivamente. La tasa de decaimiento viene dada simplemente por A N,
donde A es la constante de decaimiento y N es el nUmero total de nucleos radiactivos
presentes. La tasa de cambio en N estd dada por la diferencia entre la tasa de
formacion y la tasa de decaimiento

dN
5 i AN

Asumiendo que la tasa R es una constante (considerando que el flujo no varia
durante la exposicion, y despreciando cualquier “quemado” o disminucion del niumero
de nucleos blanco durante la medicion), la solucién de la ecuacion anterior para la

condicion N =0 a tiempo =0 es:

R
N(t) = —(1 = e™™)

A
La actividad A de la hojuela esta dada por A N, o por:
A(t) =R(1 - e™™)

Por lo tanto la actividad crece con el tiempo, como se muestra en la llustracién 1,
y alcanza una asintota o “actividad de saturacion” para tiempos de irradiaciéon
infinitamente largos dada por:

A, =R = @2

o0

Si la irradiacion procede por un tiempo to, momento en el cudl se retira la

hojuela, la actividad Ao sera:
AO = Aoo(]' - e*MO)

llustracidon 1 Actividad de un detector de activacion después de la insercion en
un flujo constante a un tiempo = 0 y retirado al tiempo = to. El nimero de cuentas
medidas es proporcional al area bajo la curva de decaimiento entre t1 y t2. Todos los

tiempos se miden desde el comienzo de la irradiacion.
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Luego de la irradiacion, se mide la actividad de la hojuela en un detector
apropiado. Se debe ser muy cuidadoso al determinar los tiempos involucrados en cada
paso, debido a que la actividad de la muestra se encuentra decayendo continuamente.

Si el conteo se realiza en un intervalo entre t1 y t2, el nUmero de cuentas (C) sera:

12
C - ef Ane“?\(f—fn) dr e B
H

2 E% ek!u(e—?\n _ e—ht;) + B

Donde, € es la eficiencia total de conteo y B es el numero de cuentas del fondo

esperado entre (t2—t1).

Reemplazando Ao = A~ (1-eM%) en la expresion anterior, se puede obtener la

actividad de saturacién de la cual puede ser calculada la magnitud del flujo neutrénico.

_ A\(C — B)
e(] — e—)\m)e:\m(e—hn _ e._Mz)

A,

Las hojuelas de activacion son detectores integradores y, por lo tanto, no pueden
proveer informacién acerca de ninguna variacion del flujo neutronico durante el tiempo
de exposicion. Este tipo de detectores tiene las ventajas de poseer un tamafo
pequefio, ser insensibles a radiacion gamma y ser de bajo costo. Tampoco requieren
conexiones eléctricas y pueden tolerar un amplio rango de las condiciones en que se
mide (por ej. variaciones de temperatura).
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Anexo II: Prueba de Influencia de la temperatura en los dosimetros

Se realizé una prueba a fin de evaluar la influencia de la temperatura durante el
manejo de los dosimetros Fricke (por ejemplo, tiempos previos y posteriores a una
irradiacion) y la irradiacion propiamente dicha; y de esta forma definir si es una
variable critica de control durante las experiencias. Se procedié de la siguiente
manera: se separaron 15 dosimetros en total, de los cuales a seis se los dejo
expuestos a temperatura ambiente (24,8 °C) en un laboratorio, seis fueron dejados
en una heladera (control, a 8,8 °C) y los otros seis en una estufa a una temperatura
de 40,0 °C por un lapso de 2 horas.

En la Figura 1 se pueden apreciar los dosimetros Fricke ubicados en la estufa.

Figura 1. Dosimetros Fricke puestos en una estufa.

Trascurridas las 2 horas, se midié la absorbancia (segun norma ASTM 1024-04,
2004) de los 15 dosimetros, utilizando un espectrofotdmetro Perkin Elmer UV VIS en
la longitud de onda de 303 nan6metros.

El andlisis de resultados se realiz6 mediante una comparacion de los grupos de
tratamiento frente al control, utilizando un test Anova . El nivel de significancia se
establecio en p = 0,05.

En la Tabla 1 se presentan los resultados obtenidos a partir de la medicion de la

absorbancia de la solucién de los dosimetros Fricke.
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Tabla 1. Valores de absorbancia de los dosimetros Fricke y las respectivas

temperaturas.
Ubicacion Temperatura | Temperatura Absorbancia
dosimetro incubacién medicion
Fricke (°C) (°C) Medicién 1 | Medicién 2
0,012 0,011
0,014 0,012
. 0,012 0,013
Laboratorio 18,8 +0,1 23,7+0,1 0013 0.011
0,011 0,011
0,010 0,010
0,010 0,010
0,009 0,010
0,008 0,009
Heladera 8,8+0,1 185+0,1 0.010 0.009
0,008 0,008
0,009 0,010
0,015 0,015
0,014 0,015
0,016 0,013
Estufa 40,0+0,1 19,2+0,1 0.016 0,014
0,013 0,014
0,013 0,016

La comparacién de los resultados mostré que no existen diferencias significativas
entre la absorbancia medida en dosimetros mantenidos a temperatura ambiente (18.8
°C) o en estufa a 40 °C, con respecto a dosimetros mantenidos bajo refrigeraciéon
(p>0,05).

En base a dichos resultados se concluyé que, para el manejo de rutina de los
dosimetros, la influencia de la variable temperatura en el rango evaluado (9 °C a 40

°C), es no significativa.
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ANEXO IlII: Calculo de flujo neutronico térmico en la FCCT, mediante el uso de
detectores autoenergizados de rodio (SPND, Self Powered Neutron Detector).

Los detectores SPND modelo CNEA SPND Rh-10, Miller et al. 2004 [1], cuentan con
un emisor de 19Rh de 15 mmy 1 mm de largo y didmetro respectivamente (o térmica
igual a 134 a 1%*Rh y 11 barns a 1°“™Rh), una vaina aislante de acrilico de 20 mmy 1,5
mm de largo y diametro externo, y un colector de Zircaloy-4 de 20 mm y 1,9 mm de
largo y diametro externo.

Esta combinacion le otorga al sistema una sensibilidad neutronica en estado
estacionario de 2,2 x 10?* A/n/cm?s y una sensibilidad gamma de 2 x 10"** A/mGy/s.
Esto implica que se obtendrian 3 pAy 0,02 pA de respuesta para una irradiacion tipica
con flujo neutrénico de 10° n/cm?s y tasa de dosis gamma de 1 mGy/s (3,6 Gy/h). Es
decir, que la respuesta gamma es menor al 1% de la respuesta neutrdnica bajo las
condiciones mencionadas. Las corrientes de fuga resultan del orden del femtoamper,
aun menor que la contribucion por radiaciéon gamma, [2].

En la Figura 1 puede observarse una imagen del detector SPND, a modo de ejemplo

de dichos detectores.

\cm

Figura 1. Fotografia de un detector SPND. En ella pueden
observarse las vainas externas del sistema: la vaina de
Zircaloy-4, en el cuerpo del detector; la vaina termocontraible,
cubriendo la conexién cable-detector; y la vaina aislante del
cable. También se puede apreciar una escala que denota las
dimensiones del detector.

Cuando un detector SPND de rodio es expuesto a neutrones térmicos, permite medir
una corriente proporcional al flujo neutrénico luego de un tiempo minimo de irradiacion
de 20 minutos. Este tiempo estad asociado con el principio de funcionamiento del
detector ya que las cargas que se generan provienen de la activacion y decaimiento

B — del rodio. Mediante una calibracién previa contra un método de medicién absoluto
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(por ejemplo, medicion por activacién de hojuelas) se obtiene un factor de sensibilidad
que permite traducir la corriente medida al valor de flujo al que se expuso el SPND.
Comparado con el método de medicion de hojuelas, el SPND permite obtener una
medicion de flujo en el punto de interés en corto tiempo y con un procesamiento de
datos muy sencillo. A su vez, el SPND no requiere de alimentacion eléctrica para su
funcionamiento y su tamafio es muy pequefio, permitiendo medir en espacios
reducidos sin afectar significativamente al sistema. Estos detectores fueron disefiados
para realizar mediciones de flujo en la superficie expuesta de pacientes sometidos a
tratamientos de BNCT en Argentina, [1].

La cadena de medicidén se completa con electrémetros no resultando significativos los
tiempos de integracion asociados.

Para los calculos de flujo neutrénico con SPND en las posiciones en las distintas
configuraciones en que fue de interés caracterizarlo para las experiencias llevadas a
cabo en este trabajo, se realizaron irradiaciones en la FCCT del RA-3 con el detector
en dichas posiciones. Primeramente, se adquirid por el tiempo de unos minutos,
valores de la corriente de fondo para luego obtener su promedio. Se realizd la
irradiacion de cada configuracién por un tiempo mayor a 20 minutos, adquiriéndose
los valores de corriente durante la misma. Se calcul6 el promedio de los ultimos 120
valores de corriente obtenidos, que representan aproximadamente los 120 segundos
finales de la irradiacion, tiempo en que se considera alcanzada la estabilidad y
superado el 99% de la respuesta del detector. El promedio de esos 120 valores de
corriente restado el valor del promedio de los valores de la corriente de fondo, se
consideré la Corriente neta obtenida (Ineta). Dicho valor de corriente se tradujo a un
valor de corriente de un detector SPND patrén que se encuentra calibrado en flujo
térmico (sensibilidad, S = (1,98 + 0,16) 10-21 A/cms). El cociente entre el valor de
Ineta Y la sensibilidad del detector patrén, para cada irradiacion, resulto el valor de flujo
neutrénico térmico al que fue expuesto el SPND en cada caso.

En la Figura 2 puede observarse el grafico de la corriente medida por el detector vs el

tiempo transcurrido para una irradiacion tipica para medicion de flujo neutrénico.
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Figura 2. Gréfico de la corriente () medida por el detector SPND en una irradiacion tipica
para calculo de flujo neutrénico en la FCCT.

En las experiencias de irradiacion realizadas para este trabajo se utilizaron dos
detectores SPND (SPND A0 y SPND Al), que son los comunmente utilizados para la

medicion de flujo neutrénico en la FCCT.
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ANEXO IV: Célculo de Incertidumbre

La incerteza experimental de las dosis fue considerada de dos formas. Por un
lado, se considero la dispersion estadistica observada en una serie de mediciones
repetidas. Por otro lado, se consider¢ la incertidumbre asociada al método Fricke que
se encuentra publicada en la literatura, la cual se asumié como minima incertidumbre
para el uso del sistema en nuestro laboratorio®.

Al respecto, Soares y col. [1] abordan el calculo de incertidumbre por dos
métodos:

e Primer método: arriban a una incerteza experimental exponiendo
dosimetros en un campo de radiacion conocido y caracterizado, y evallan la
desviacion estandar entre el valor de dosis medido y el de calibracién. La
incerteza total la definen como tres veces esa desviacion estandar,
considerando un intervalo de confianza de 99%. El resultado es un desvio
estandar de 1,5% y una incerteza total de +/-4,5%.

e Segundo método: en este caso la incerteza total fue estimada a partir
de multiplicar la incertidumbre combinada, resultante de realizar la suma
cuadrada de las varianzas asociadas a las diferentes etapas del procedimiento,
por un factor igual a tres. La incertidumbre combinada result6 igual a 1,6%, por
lo que la incerteza total resulté igual a 4,8%.

De esta forma el resultado de ambos métodos seria comparable.

En el presente trabajo se obtuvo la incerteza estadistica de las dosis
(normalizadas por potencia), a partir de la desviacion estandar de las mediciones de
los dosimetros ubicados dentro del Blindaje N° 1 en la posicion “adelante abajo”
(Tabla 5). Se consideran los dosimetros en esta posiciébn como un control interno de
esta serie de experiencias, dado que no se verian afectados significativamente por la
variacion del espesor de blindaje de 6Li2COs que cubre la abertura. La incertidumbre
relativa (desvio/media) calculada para esta serie de datos fue 2,3%. Si se considera

un factor de cobertura k = 3 (3 desvios estandar, que permite establecer un intervalo

® Seria Optimo realizar un tratamiento considerando todas las fuentes de incertidumbre
asociadas al proceso de medicién dosimétrica Fricke, como todo lo relevante a los pasos de
preparacion de la solucion dosimétrica, instrumentos de medicion utilizados
(espectrofotometro, balanza, termémetro, etc.), asi como de las constantes tomadas de la
norma para el calculo de la dosis absorbida. Sin embargo, abordar este tratamiento excedia
los tiempos planteados para este trabajo final. La implicancia de su falta de tratamiento se
considera en la discusion final del trabajo.
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de confianza que incluya al 99% de los datos obtenidos), la incerteza total a
considerar en las mediciones seria del 7%.

Por otro lado, de la publicacion “Neutron Standards and Applications” [2] se
obtuvo como referencia que la incerteza total en la determinacion de dosis absorbidas
por el método Fricke, en un campo mixto (gamma mas neutrones), no seria menor al
8%.

Finalmente, a los fines practicos de poder comparar los resultados en las
experiencias de este trabajo, se consideré un mayor factor de cobertura, k = 4,
asumiendo que la incertidumbre real del método deberia ser mayor a la que se estimé
estadisticamente, y deberia cubrir el minimo de incertidumbre observado en la
literatura. De esta forma, se establecio un valor de incertidumbre para las mediciones
igual al 10%.

En la siguiente Figura se muestra la serie de datos experimentales considerados
en la estimacion de incerteza (se muestran la media y los intervalos correspondientes

a 3y 4 desvios estandar (DS)).
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