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Resumen

Los neutrones se han convertido en una popular herramiardaalizar estudios
no invasivos en diversas ramas de la ciencia comgsied, la biolodg, la ingenieia
de materiales, etc. En [@tima decada se ha incrementado el igepor aplicar este
tipo de radiadn penetrante en equipos de seguridad portuaria, froatgraeropor-
tuaria, complementando sistemas ya existentes basadoggeries radiogficas que
emplean radiabin X y gamma. El principal inté&s por los neutrones @sbasado en
la posibilidad de realizar deteéei elemental en grandes contenedores, que permita
detectar tafico ilicito de naréticos, explosivos, armamentoiquco, residuos indus-
triales peligrosos y materiales nucleares especiales.

En este trabajo se han empleado neutrones pulsados coiesraEhrangoérmi-
co para realizar experimentos que permitieron estudiardoseptos de detecxi ele-
mental por medio de la radiazi gammapromptproducida por la absor@n de neu-
trones en la materia y la deteanide material nuclear especial detectando neutrones
instan@ineos de figin y neutrones retardados.

Tanto en la detecén por radiadn gammagpromptcomo por neutrones de fisi
en el caso del material nuclear, se aprogeehhecho de que la fuente de neutrones
fuera pulsada, aplicandédnicas de tiempo de vuelo que permitieron quedanitas
de detec@n desarrolladas fueran sensibles a la péside la muestra respecto del
detector con resoluciones espaciales de decenas dmetos.

Los estudios mencionados tienen como fin una aplicetgcnobgica concreta en
el ambito de la seguridad y la ingeri@muclear. Sin embargo, el trabajo taétbha
dado lugar a estudiosabicos enisica nuclear empleando un detector de radiaci
gamma de alta resolui para observar las emisiones que se producen cuandocel indi
absorbe neutrones de eni@g en torno a la resonancia que d@tigpo de masa 115
de este metal posee en 1,45 eV. El estudio pednhiéillar la intensidad de algunas
emisiones no informadas con anterioridad en la literaturatribuyendo de este modo
a la base general de datos nucleares.

Palabras clave: Deteccion no Invasiva de Sustancias, Fuente Pulsada de Neu-
trones, Tiempo de Vuelo, Gamma “Prompt”, Seguridad Fronteriza, Materiales
Nucleares Especiales.



Abstract

Neutrons have become an important tool for non-invasivéiesun different scien-
ce and engeneering disciplines like physics, biology antén@d engeneering. In the
last decade, the interest in using neutrons for border gg@pplications and cargo
container scanning has been growing, as a complement abpseX and gamma ray
image technology to detect illicit trafficking of narcotiexplosives, industrial pollu-
tants, chemical weaponry and special nuclear materials.

In this work, pulsed thermal neutrons were applied to sthdycbncepts of elemen-
tal detection by prompt gamma analysis, and special nuohederials determination
by induced prompt fission and delayed neutrons.

Upon detecting prompt gamma or fission neutrons, the degdltgchniques take
advantage of the pulsed nature of the neutron source byiaggiyne-of-flight met-
hods, to make the elemental (and special nuclear matedatgymination, position
sensitive with a spatial resolution of a few tens of centaret

The mentioned studies have an inmediate application toebsrsecurity and nu-
clear engeneering. However some basic results have beam@din the field of nu-
clear physics. Using a Ge(Li) gamma detector, the relatitenisities of prompt gamma
lines by ephithermal neutrons absorption in indium wereained. The study ma-
de posible to observe emissions produced by the absorptioeudrons with energies
around the 1.45 eV indium nuclear resonance not reportextdaf the standard nu-
clear data tables.

Keywords: Non-Invasive Substance Detection, Pulsed Neutrons, Time-of-Flight,
Prompt Gamma, Border Security, Special Nuclear Material
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INTRODUCCION

La capacidad de obtener informaeiacerca del interior de un \ioshen mediante el
empleo de radiaciones de algtipo es desde hace mucho tiempo materia de investi-
gacbn y desarrollo por parte de ciéiitos e ingenieros. Los objetivos dagrde los
desarrollos son diversos: desde las aplicaciones en lacmadion los sistemas de
diagrostico por inagenes (dgmgrafos, tondgrafos, resonadores magitos, etc), pa-
sando por la arqueoldg (georadares), hasta la seguridad de personas y bienkscon
sistemas ras convencionales como los “scanners” aeroportuarios.

En el mundo actual existen diversas actividadiestdls relacionadas con el trans-
porte y distribuddn de sustancias y materiales ilegales. Esas sustanciaalnante
pueden ser de muy diverso tipo pero una clasiftmagieneral poda distinguir entre
desechos industrialegxicos y/o contaminantes, drogas ilegales, armamentovee- di
So tipo y materiales relacionados con la actividad nucleanacfuentes y residuos
radiactivos, y material nuclear especial.

Luego de los atentados a las Torres Gemelas en septiemb@de el sistema
de transporte méimo de cargas se transfoénen el foco de atenon de agencias de
seguridad y gobiernos de todo el mundo debido a la posiliidaque se convirtiera
en blanco o vector de futuros ataques terroristas.

Desde los Bos cincuenta, el intercambio de merdasgor medio de contenedores
maitimos estandarizados no ha hechashque crecer hasta convertirse en el princi-
pal medio de intercambio comercial internacional. Se estjoe el 90 % del vaimen
ecoromico del comercio mundial se mueve por este medio [CEPALGREN el dio
2002 se estimaba que 15 millones de contenedores se et@mea circuladn vy,
durante el o 2001, 232 millones de contenedores pasaron por los 4@pLalre-
dedor del mundo [Crist, 2003]. Los atentados ded 2001 lograron que por primera
vez en la historia se cerrara el espaddwem norteamericano a la aviawicivil. Un
atentado coordinado y a gran escala basado en el sistenaagpdrte matimo podiia
literalmente paralizar el comercio mundial y provocargidas de decenas de miles de
millones de @lares (58 mil millones®&o en los Estados Unidos) debido al cierre de
puertos y los retrasos que todo el sistema fzoslufrir hasta que los gobiernos tomaran
las medidas de seguridad necesarias. Nuestro pagsiser de los ras perjudicados
ya que depende en gran medida de sus exportaciones.

Las vulnerabilidades del sistema de cargasitinaas llevaron a que los gobiernos
adoptaran medidas que permitieran mitigar los riesgas immediatos. Las medidas
mas generales se negociaron eamlbito de la Organizagh Maiitima Internacional
y se acor@ su puesta en marcha desdefe 2004. Muchas de estas medidas son de
tipo administrativo, como por ejemplo dar aviso al puertcad#o de la carga con
96 horas de anticipa@n, poner en conocimiento de las autoridades el manifiesto de
carga con un mmimo de 24 horas antes del arribo a puerto, etc. Sin embangbén
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se adoptaron medidas para el contisido de los contenedores. Estados Unidos puso
en marcha en elfe 2002 la Iniciativa de Seguridad en Contenedores (CSI por sus
siglas en ingds) [www.cbp.gov/xp/cgov/newsroom/fasteets/tradsecurity/csi.xml]

con la que busca desarrollar acuerdos bilaterales con mdiess mediante los cuales
se realiza una pre-rev@si por algin método tecndlgico (imagenes radiogficas o
similar) de contenedores de “alto riesgo” en los puertosattgac Los contenedores
tambin pueden ser revisados al arribar a los puertos norteamescEl puerto de
Buenos Aires se encuentra desde noviembre de 2007 entrerfasakes que operan
bajo CSI. Actualmente el 86 % de los contenedores que arrilizstaalos Unidos lo
hacen bajo CSI.

El proposito principal de CSI en Estados Unidos es la révigie contenedores
para detectar, adéam de materiales y sustancias ilegales en general, maseniatiea-
res especialesSpecial Nuclear Materia)s que son aquellos mediante los cuales en
mayor o menor medida es posible fabricar un arma nucleartriga pases ekenfasis
esh puesto en la verifica@n de manifiestos de carga y la identifiéacde material de
contrabando.

Los sistemas existentes de redisino intrusiva de contenedores pueden ser de ti-
po activo o pasivos. Los sistemas pasivos buscan deteataipaimente la radiadn
gamma que se produce espgmgamente en algunas sustancias con el objetivo de ha-
llar materiales nucleares ocultos, como fuentes radeycon algunas limitaciones,
materiales nucleares especiales. Se presentan comcepaltatetectores basados en
centelladores od@nicos sensibles a gammas y neutrones de altaien&ig embargo
existen numerosos materiales “benignos” que son natunddnradiactivos y produ-
cen hasta un 99 % de las falsas alarmas en equipos de esteetigooi€os, granitos y
arena para gatos por citar algunos ejemplos) por lo que sieemefectividad real
han sido cuestionados [Lipton, 2005; Davis y Waxman, 2086].embargo se han
realizado trabajos de evaluaniy mejora de este tipo de sistemas, en los que ha par-
ticipado la Agencia Internacional de Enexrgh\tomica (IAEA) en colaboraéin con el
Centro Austraco de Investigabn de Seibersdorf (ARCS). Tales estudios incluyeron
evaluaciones de laboratorio y de campo (prueba de sisternaerciales en condicio-
nes reales en la frontera Austratijara) en los que se evalal desemp&o de dispo-
sitivos provistos por una decena de fabricantes frente eslhedares establecidos por
la IAEA [Schmitzer, 2002].

Dentro de los sistemas activosampopulares se encuentran aquellos mediante los
cuales es posible obtener una imagen radifiga de un contenedor completo [Orp-
han, 2005]. Tales sistemas emplean fuentes de radiagamma que pueden estar
constitidas por una fuente ismpica como®°Co o '37Cs con enerigs entre 0,661 y
1,332 MeV, o bien aceleradores lineales de electrones (CyAjue pueden generar
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fotones de hasta 10 MeV. Sagla fuente de la que se trate se logran mayores gra-
dos de penetragn, 15-18 cm y 30-40 cm de acero respectivamente. En ambos cas
se emplean columnas de centelladores como detectoresopapaicer una imagen ra-
diografica que permite verificar manifiestos de carga, e inclusimgisr entre regiones
por su alta densidad, lo que paasignificar la presencia de blindajes deliberados de
fuentes radiactivas o materiales nucleares especialdsstnexisten trabajos en los
gue se ha logrado por medio del procesamiento deyénes la descompogiai de
acuerdo al amero abmico de los materiales irradiados [Ogorodnikov, 2002}tré&n
otras ventajas de los equipos basados en ragiaio gammas tambn se encuentra
su relativo bajo costo, su taifiay su aceptadn en lugares {blicos. Sin embargo la
técnica de iragenes de rayos X tiene importantes desventajas como poplejéa
baja probabilidad de interaduri de los fotones con elementos de bajoero abmico
como los que forman los materiales anicos, incluyendo la mayiar de los explosi-
vos Y las drogas ilegales. Por otro lado, la detatsie basa en la obsernvaeidel perfil
de los objetos que aparecen en una imagen, lo que éanglsi una desventaja ya que
explosivos y drogas pueden ser moldeados para presentaadlyrma que no genere
sospechas del operador.

Los metodos neubnicos para la detedm de sustancias ilegales y/o peligrosas,
y materiales nucleares especiales en grandes contenedgoegguentran todav en
etapa de desarrollo pero se presentan como una alternativaomplemento de los
sistemas basados endgenes radio@ficas y que porissolos pueden presentar des-
ventajas frente a la deteéai de explosivos y naaticos. En todos los casos se busca
emplear la gran penetraci de los neutrones en la materia para desarr@tnitas no
invasivas y de detea@n mas selectiva que lo que se plconseguir con una imagen
radiog@fica convencional de rayos X o gamma. Entre&asicas que se proponen pa-
ra la inspec@n de equipajes y cargas en general se encuentran: PANIIS®{F ast
Neutron TransmissiorSpectroscopy [Overley 1987; Overley, 2006], TNAThermal
Neutron Analysig [Lee, 1995; Smith, 1995], PFNAP(IsedFast Neutron Analysig
[Gozani, 1994; Brown, 1994; Rynes, 1999] y PFTNAu(sedFast-ThermalNeutron
Analysig [Womble, 1995; Vourvopoulos, 2001]. PENTS se basa en lauatebn de
un haz pulsado de neutrones al atravesar el objeto intelooddNA, PFNA y PFT-
NA en cambio permiten la identificam de diferentes elementosiqucos mediante
la caracterizaéin de la radiaéin gamma que se produce por la excibadilel material
interrogado por la absokm de neutrone€tmicos (TNA y PFTNA) o por dispersin
inelastica de neutroneapidos (PFNA, PFTNA).

Las €cnicas mencionadas astorientadas a la detedai de explosivos y naoti-
cos determinando los porcentajes de, esencialmente,ocalmentos gmicos:
hidrogeno, carbono, nibgeno y oxgeno. En compara@h con materiales y sustancias
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legales y/o inocuas que poseen los mismos elementos en qosicibn, los explo-
sivos en generral se caracterizan por tener una relativenedéevada proporén de
nitrogeno y oxgeno frente al carbono y el hiageno. De la misma manera, en los
nar@ticos se destacan las proporciones dedgdno y carbono frente al nityeno

y el oxigeno [Buffler, 2004]. Tamigin existen explosivos como por ejemplo el HTH
(hipoclorito de calcio) o el tricloruro de nédgeno, y naréticos (cocaa en forma de
clorhidrato) en los que es importante la presencia de cloro.

Ademas de encontrarse en algunos explosivos, el cloro es un canfEo muy
importante de los contaminantes industrialésmeligrosos, como los contaminantes
organicos persistentes o por sus siglas eresd?OP RersistentOrganic Pollutants.

Se trata de compuestos argcos artificiales cuyo tiempo de degradeogs muy largo,
aun diseminado en el medio ambiente. Justamente por el hecker dompuestos arti-
ficiales, no sondcilmente degradados por amcide bacterias y otros organismos. Los
POPs suelen tener efectos acumulativos, se almacenan tefidos grasos y pueden
tener efectos hormonales nocivos en rifanos. Tamben son semi-vaitiles, con lo
cual pueden desplazarse grandes distancias por tsfdm antes de depositarse. Uno
de los nas conocidos es el PCBdliclorobifenilos), considerado por el Programa de
las Naciones Unidas para el medio Ambiente (PNUMA) como umndnd doce con-
taminantes ras nocivos fabricados por el hombre. Otros POPs son el Triglbro-
2,2-bis(4-clorofenil)-etano o DDTOjcloro-difenil-tricloroetano), organoclorado prin-
cipal de los insecticidas, el 1,2,3,4,5,6-hexaclorotiel@no o Lindano. Las dioxinas
son tamb&n compuestos que se obtienen a partir de la condiudé compuestos clo-
rados, y en algunas de sus variantes son muy nocivas pafadahsemana. Un arma
guimica basada en @cido 2,4,5-triclorofenoxiaico o nés conocida como Agente
Naranja fue empleada en la guerra de Vietham por Estado®b/gide basa en una
dioxina prohibida que tiene efectos plaguididas y es paicara la salud humanay
el medio ambiente. Con el fin de proteger la salud humana y deametse suscribiel
Tratado Global de Estocolmo sobre POPs eriiel2004, bajo el Programa de las Na-
ciones Unidas para el Medio Ambiente. Nuestrgsps suscriptor del mismo desde el
afo 2005. Informadn adicional sobre estas sustancias el lectorgedcontrarla en
[http://www.chem.unep.ch/Pops/default.htm].

Adenmas del tratado de Estocolmo sobre POPs, la Argentina &mita suscripto
el Convenio de Basilea en vigor desde igdd.992. Fue creado para tratar las preocu-
paciones sobre la gedti, la eliminacdn y los movimientos transfronterizos de un es-
timado de 400 millones de toneladas de desechos peligrasason producidos mun-
dialmente cadaf®. Los principios gia del Convenio sostienen que los movimientos
transfronterizos de desechos peligrosos deben ser reduaidinimo; gestionados de
un modo ambientalmente racional; tratados y eliminadosde oerca posible de la
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fuente que los genery ser minimizados en su origen [http://crsbasileagnti.ar/].

Ademas de la utilidad en la deteéri de narbticos, explosivos y contaminan-
tes, los nétodos neutmicos activos tamen pueden ser de gran utilidad para detectar
materiales nucleares especiales. Los principales migteiae este tipo son aquellos
fisiles, capaces de sostener una réacein cadena. Pueden ser empleados para libe-
rar energa de fison como en las bombas de Hiroshima y Nagasaki o tambomo
iniciadores en los modernos dispositivos termonucledi@sdos nas empleados por
Estados Unidos y la ex Udin Sovética han sido el uranio y el plutonio de grado arma-
menistico, tambén conocidos por sus siglas en iegMWgU (veapongrade uranium)

y WgPu (veapongrade plutonium) respectivamente. El WgU contiene un 93,3 % de
235Uy el WgPu un 93,3 % d&“Pu. Una cabeza nuclear convencional contigpied-
mente entre cuatro y doce kilogramos de matersll sedin el tipo [Fetter, 1990].

Si bien existe gran cantidad de armamento nuclear en losadesede Estados Uni-
dos, Rusia, Francia e Inglaterra, en muchos medios se creel quagor peligro que
enfrenta actualmente el planeta no radica en la utilimade esas armas por los gobier-
nos de los p@es mencionados sino la posibilidad de que grupos te@asréecedan a
los materiales y la tecnol@g necesaria para crear un dispositivo explosivo derfisi
Sedin se plantea en [Bunn, 2002], estos grupos no han accediddaaartefactos
de este tipo por falta de medios pero no por falta de conwiesido cual convierte el
riesgo en un peligro real. La preocupatitambén a sido planteada desde la IAEA,
expresando que el desmantelamiento de armas nucleareques i@ resultado en un
incremento del material enriquecido usable para armamg&etiin este organismo, el
desafo se basa en tres pilares: la prevéncia detecd@n e intercepdn y la respuesta
ante los incidentes dedtfico ilicito [Hoskins, 2002].

En los Gltimos d@os se han venido explorando y desarrollando techatogue
permitan la detecon de materiales nucleares especiales en contenedoraanmst
Para prevenir un ataque con armas nucleares es precisaemaide medidas inter-
nacionales coordinadas entre gobiernos, pero son pardariental de este sistema
los equipos que empleandechicas nucleares sean capaces de advertir el transporte
ilegal de materiales nucleares especiales en las menariédactes posibles a tras
de puertos y fronteras. En [Byat al,, 2005] se mencionan algunas de las tecrial®g
disponibles para la preverati de ataques nucleares aunque se reconoce guanning
sistema es 100 % efectivo, ya que un eventual artefactdgedr detonado incluso
antes de descender de un barco causando grensilae tratara del puerto de una gran
ciudad.

Los sistemas neuinicos activos en desarrollo para detectar materialeeares
especiales son variados. Algunos emplean neutrones psldadilta energ (60 keV)
para inducir fisiones en pedies cantidades d€’U blindado y detectar neutrones de




INTRODUCCION

fision discriminando gammas de neutrones por la forma de lospditectados [Kerr

et al, 2007]. Los materialeddiles producen neutrones instam¢os y retardados. Los
instanfineos son debidos a las fisiones y se producen durante ladicaddel material

en cuestn. En cambio los neutrones retardados tienen su origersatettaimientos

de los productos de fisn luego de la irradiabn. Los fragmentos de fisn pueden
tener peiodos de semi-desintegraai desde 0,17 hasta 56 segundos [Keepin, 1957;
Waldo, 1981]. Aprovechando la existencia de los neutrom@sifineos y retardados y
gue $lo pueden provenir de materialésifes algunos autores han buscado desarrollar
tecnicas de detedm empleando fuentes pulsadas de neutrones para contevmesut
entre pulsos de neutrones incidentes [Moss, 2004, 2008adp2007, 2008]. Otros
autores taml@n han abordado el problema detectando la ra@tiegamma que tamén

se produce por las fisiones y los decaimientos de los fragraet fison [Hall, 2007;
Church, 2007].

Tambin existen trabajos que en lugar de neutrones empleanitatdgamma de
alta energa para inducir fotofi€in en materiales nucleares especiales para luego de-
tectar los neutrones producidos [Micklich, 2005; NormaQ%] e incluso autores que
sugieren la utilizad@n de muones generados por la radiactbsmica para obtener
radiografas del interior de camiones y contenedores [Priedhor€Io38]2

La problendtica presentada constituye un désaf la seguridad de las personas,
el medio ambiente, los bienes y de lodges en general. Eldfico ilicito de explosi-
VoS, naréticos, materiales nucleares y contaminantes industr@astituye un serio
inconveniente para el desenvolvimiento normal del cormenternacional en el que
nuestro pes, por su esquema eammico exportador, se encuentra inmerso y del que
depende para su funcionamiento. La participadale Argentina en los convenios de
Basilea, el Tratado Global de Estocolmo, su rol protago en la IAEA y en la Ini-
ciativa de Seguridad en Contenedores con Estados Unidosop&uracen que sea de
importancia estrégica el desarrollo propio de tecnolag de seguridad para puertos y
fronteras.

En este contexto, en el presente trabajo de Tesis se haradkalas primeras in-
vestigaciones y desarrollos en este sentido enisl pdgunos de los resultados han
sido expuestos en reuniones internacionales [Mayeat., 2007] o aceptados para su
publicacbn en revistas internacionales con referato [Tartaglibneprenzo y Mayer,
2008].

Con respecto a la organizaaide esta Tesis, en el Gago 1 se realiza una descrip-
cion general de las fuentes de neutrones empleadas o relepangeel tema tratado,
los detectores y lagtnicas empleadas a lo largo del trabajo.

Los Captulos 2 al 4 tratan sobre la detegnide radiadn gammaprompt em-
pleando fuentes de neutrones @guitas (primera parte del Ciaplo 1) y el LINAC
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del Centro Abmico Bariloche como fuente pulsada. Los primeros expetioseeali-
zados y sus resultados se describen en elt@a®. Los desarrollos necesarios para
poder detectar radiamh gamma al mismo tiempo que la muestra es irradiada se mues-
tran en ese Cafulo as como los primeros espectros de altura de pulsos obtenados ¢
un detector centellador de Nal(Tl) y un multicanal, para stnaes de cloro, hidrgeno,
hierro, azufre y nitbgeno.

El Cagtulo 3 trata sobre aspectos teamgitos relacionados con la detemtide
sustancias por gamnpgiomptcon una fuente pulsada de neutrones. ifsgudescriben
y muestran los resultados de experimentos realizadositades a evaluar las posibi-
lidades de laécnica desarrollada para lidiar con mezclas elementdiesiafes y el
aprovechamiento del cacter pulsado de la fuente de neutrones para observar cambio
en la posicbn de la muestra irradiada mientras la fuente y los detecto@ntienen
una posiabn fija.

El Cagtulo 4 aprovecha herramientas deéarica de tiempo de vuelo y el desa-
rrollo hecho en los capulos previos para observar gamn@empt con una fuente
pulsada. El experimento y los resultados que nutren esfeulapan permitido ob-
servar la radiaéin gammapromptque se produce cuando se irradia una muestra de
indio produciendo la reaamn *°In(n,y)'%In. Por medio de laécnica de tiempo de
vuelo se ha podido seleccionar la eniarde los neutrones incidentes en la muestra y
observar las emisiones gamma como fonaie esa ener@, se@n se trate de neutro-
nes ermicos o con una endeyentorno a la resonancia que el indio tiene en 1,45 eV.
Este trabajo permiti validar la €cnica implementada en el marco del presente trabajo
como astambin observar emisiones gamma por abgorcle neutrones egitmicos
gue no se encontraban en las tablas de datos nucleares,|ldgada una publicadn
internacional [Tartaglione, Blostein y Mayer, 2008].

El Cagtulo 5 de la Tesis trata sobre desarrollo @enicas para detectar materiales
nucleares empleando una fuente pulsada de neutrones.li@arcgaexperimentos en
los que se lodr determinar la presencia de pefjas cantidades, del orden de diez
gramos, de uranio altamente enriquecido. Los experimenthsyeron pruebas para
probar la factibilidad de hallar este tipo de material erdocinnes de blindaje de altoy
bajo numero a@tmico, e incluso la sensibilidad a la po$icide la muestra. Las pruebas
estuvieron diseadas para evaluar la capacidad de emplear cofta tnto neutrones
de fisbn instandneos, como los producidos en forma retardada debidos endects
de los fragmentos de fian. Aden@s de uranio altamente enriquecido se empiea
muestra constituida por vainas de elementos combustiblmaeentral nuclear, con
pastillas de uranio natural sinterizado en su interior. di@men ese caso se evalia
capacidad de detedri bajo condiciones de blindaje y situaciones experimesiglie
asemejaran situaciones reales.
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Detectores, fuentes de neutronesy
tecnicas empleadas

Creo que generalmente se puede
decir, que no hay conocimiento
alguno en el hombre, el cual no sea
mediata o inmediatamente
deducido de la Experiencia.

BENITO JERONIMO FEIJOO

En este caftulo se describen los distintos tipos de detectores dacédi empleados
en la realizadn del presente trabajo, las fuentes de neutrones pulsada®picas
relevantes en lo que hace al tema investigado y aspectosatgeobreécnicas de
medicbn aplicadas en los distintos experimentos realizados carfuente pulsada de
neutrones.

1.1. Detectores de radiadin

La detecadn de neutrones y radiari gamma es parte esencial de este trabajo.
Todos los experimentos que se describen a lo largo de larppeeBesis fueron llevados
a cabo empleando detectores comerciales conico detector o como parte de un
sistema de detectores.

Se describen las caradsicas generales de los detectores de neutrongsdeden
sistema de estos detectores fue empleado en una configuespecial para detectar
neutrones de fidh de**>U. Dicho sistema se describeasmadelante en el Caplo
dedicado a lo realizado en e$ada de trabajo (Céjulo'5).

En otro apartado de esta sdmnti se describen los principio§sicos de funciona-
miento de los detectores de rad@tigamma basados en un centellador de Nal(Tl)
ad como en la interacbn de la radiadin con un semiconductor de Ge(Li). En el caso
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del centellador, tambn se empl@ un conjunto de estos detectores en una configura-
cion especial que seidescripta en el caplo correspondiente (Céplo(2).

1.1.1. Detecdn de neutrones corfHe

Los neutronesérmicos y epiérmicos solo pueden ser detectados a&sale reac-
ciones nucleares intermediarias, las cuales liberan ueeganmucho mayor a la
enerda cirgtica que tra el neuton inicialmente [Knoll, 1989]. Por lo tanto la i$al
entregada por el detector provee inforn@acsobre momento en que el néutha sido
detectado pero no brinda informéniacerca de la endegdel mismo.

Dado que en algunos de los experimentos se emplearon detedoneutrones de
3He, se hai en esta seaw una breve descripm del funcionamiento de los mismos
y sus principales caracisticas.

Los detectores utilizados son marca Texlium yaestompuestos por un tubo de
acero SS-321 (de un espesor estimado de 0,35 mm) conammetto externo de
2,54 cm, 6 pulgadas de longitud activa, relleno ébie a 10 atm de presn a tem-
peratura ambiente. Posee un filamento axial, yegimmen de trabajo se establece entre
éste y el tubo de acero una diferencia de potencial de 1300 V.

La detecadn de un neutin se produce mediante la rea@thnuclear

SHe +n — *H + p + 764 keV. (1.1)

Los productos de esta reagoison paitulas cargadas que ionizan el gas, y la
avalancha de electrones acelerados hacia el electroddaodgnera un pulso de co-
rriente que indica que se ha absorbido un r@utNo se obtiene informamn sobre
la enerda deéste previamente a ser absorbido, dado que la Endgglos neutrones
incidentes es muy baja frente la efarge 764 keV liberada de la reacd@n). La
incerteza temporal asociada al proceso de ddiraes menor que un microsegundo.
Si el detector se encuentra colocado directamente en ehbaente de una fuente
pulsada, la energ del neutbn puede ser determinada medianteglenica de tiempo
de vuelo, que sérdescripta en la seéri/1.2.1.

La secobn eficaz de la reagn/1.1 esi dada por [Mughabghab, 1981]

848,239
o.(E)[barn] = ——, (1.2)

EleV]
por lo que la eficiencia de detebai es una funén decreciente de la enéagLa efi-
ciencia tamk&n depende del camino recorrido por el neatentro del detector egue
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seid tambén una fundn del angulo de incidencia respecto al eje del cilindro ydek

to de ingreso al volumen activo del detector. Para el casoaigeincia normal al eje del
cilindro y suponiendo un perfil de haz de intensidad unifod@@ancho igual al dme-
tro del cilindro, la eficiencia eatdescripta por la curva de la Figurall.1 [Dawidowski,
1993].

=

0.1 | \

<

1E-4 1E-3 0.01 0.1 1 10 100
E, (eV)

Eficiencia

Figura 1.1: Eficiencia de un detector déle en funddn de la energa para neutrones
incidiendo en forma normal al eje del cilindro.

Detector de neutrones epirmicos y rapidos

Un detector de neutrones dide como el descripto en la se6nil.1.1 posee una
alta eficiencia si se trata de detectar neutrone€eitos. Pero tal como muestra la
Figura 1.1 se vuelve ineficiente si se trata de registraroees del rango de enéag
epitermico «40 % si E,>0,55 eV) o Apido «10 % si E,>20 eV).

Existen aplicaciones que requieren la capacidad de detesitronesapidos. Par-
ticularmente en este trabajo (Gaybo|5) se llevaron a cabo experimentos para estudiar
la factibilidad de detectar la presencia de material nucteadiante la irradiadin de
neutronesérmicos y la posterior dete@ri de neutroneprompty retardados por fi-
sibn de UAE (Uranio Altamente Enriquecido). Dichos neutrotiesen una enefg
del orden del MeV (Tabla 5.1) y por lo tanto es preciso utiliza detector capaz de
ser eficiente en ese rango de einasg

El detector de neutroneépidos utilizado, se basa en los detectores de neutrones
de?®He. Fue constiiglo para trabajos previos a esta Tesis que régnéa detecdn de
neutronesapidos. Cinco detectores éide se encuentran inmersos en un bloque curvo

10
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de parafina, dentro de sendos orificios de 3,8 cm @meiro dejando un mimo de
2,5 cm de parafina por delante de los detectores y no menos mepércdetas que
actia como reflector de neutrones. Para moderar hastaiasd¥gnicas neutrones
del orden del MeV el espeséptimo es de aproximadamente 4 cm. En este caso el
moderador rodea a los detectores y es por eso que siodipimizado cuenta cob®

2,5 cm entre los tubos déele y el frente del detector. El conjunto formado por el bloque
de parafina y los detectores se encuentra revestido en ca@ni@ mm de espesor
para reducir la chance de detdmtide neutrones de baja eniergio deseados de las
inmediaciones (Figura 1.2). Los neutrones que llegan alctimty no son absorbidos
por el cadmio (E>0,55 eV) son termalizados por el hidieno presente en la parafina
de modo tal que la probabilidad de detéccen los tubos déHe sea mayor.

1

40 cm

g

Figura 1.2: Detector de neutrones epitmicos y apidos. Cinco detectores déle
conectados en paralelo inmersos en un bloque de parafinatidaepor cadmio de
1 mm de espesor permiten detectar neutrones de alta ienerg

Detector de 3He

Parafina

4

Cadmio

1.1.2. Detecdn de radiacion gamma

Parte del problema explorado en esta Tesis es la détedei sustancias y/o mate-
riales mediante la dete@ri de la radiaéin gamma que se origina debido a la absorci
de neutrones. Por esta tawes relevante introducir las principales cardstieas de los
detectores de utilizados.

Detector por centelleo en Nal(Tl)

Buena parte de los experimentos de detatde radiadn gamma realizados en
este trabajo fueron llevados a cabo empleando detectosesldi®m en centelladores

11
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inorganicos de Nal(Tl) acoplados a fototubos. En todos los cast®® de conjun-
tos comerciales de cristalesintliricos de 2% 2” (diametro<espesor) acoplados a un
fototubo y encapsulados en aluminio de 0,5 mm de espesoeritirdo centellador-
fototubo constituye un cilindro de 18,5 cm de largo y 5 cm darditro. La sial de
anodo del fototubo se extrajo hacia un preamplificador eatertraes de un cable
corto, y de aha un amplificador para ser procesada conitabkdel experimento.

Las primeras mediciones de gampramptse realizaron empleando danico de-
tector pero posteriormente, a fin de aumentar la eficienciel, marco de esta Tesis, se
desarrold un detector constitdo por un conjunto de cuatro centelladores acoplados a
fototubos y conectados en paralelo en un arreglo linealaeetuna caja de aluminio
(Figural 1.3). La skal deanodo de cada uno se coneet un filamento codm cuya
sdial se extrajo a su vez al preamplificador externo menciopesloamente.

10cm

>NOI[TI]

Figura 1.3: Conjunto de cuatro detectores de radi@cigamma conectados en para-
lelo. Cada uno est compuesto por un centellador de Nal(Tl)iedrico de 2"x2”
(diametrox espesor) acoplado a un fototubo.

Si bien la alta tenéin era provista por unarlea conain a todos los fototubos (nor-
malmente la tenén aplicada al conjunto era de 840 V) y dado que cada uno fue pro
visto con su propia cadena resistiva para polar@@actontaban a la entrada con un
potencometro de 10 vueltas, accesible desde el exterior, de mtaleta poder reali-
zar un ajuste fino de la ganancia que permitiera la sintordinate! sistema, esto es que
un gamma de la misma enéigdiera como resultado un pulso de la misma amplitud
en los cuatro detectores (Figurall.4).

Un control de sintonizabn se realip antes de cada experimento y cuando fue

12
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Figura 1.4: Esquema del circuito éttrico diséado para el conjunto de cuatro detec-
tores por centelleo en NaCI(Tl). Losimeros en color verde representan los distintos
conectores que se encuentran en la parte posterior de utufmio

necesario resintonizar el sistema, se prazednpleando una fuente de calibiaci
de®Co y un multicanal Canberra Serie 35. Este detector masr suficientemente
robusto y rara vez fue necesario repetir una sintoniresi el experimento no exced

de la semana de duréci, como fue la may@a de las veces. Un tiempo de dos o tres
meses entre un experimento y otro sin emplear este deteateambio, requié de
una resintonizadin aungque @n en ese caso el ajuste fuénimo, no tomando @s de
guince minutos poner el sistema a punto para medir.

Detector semiconductor de Ge(Li)

En este apartado se describe brevemente el funcionamierdacayteisticas ge-
nerales del detector de radi@migamma basado en un semiconductor de Ge(Li). Es-
te detector, Canberra modelo 7229, se encuentra en nudstraterio desde elf®
1980. Se trata de un semiconductor de Ge(Li) que debe seemdata temperatura
de nittbgeno lquido en todo momento, para evitar que el dopante de litgrerfuera
de las posiciones @micas apropiadas dentro de la matriz de germanio y, cuamdo s
encuentra en funcionamiento para lograr una mejor resoiLen energ (en compa-
racion con un centellador) que es la principal virtud de estedigdetectores.

13
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Tiene un volumen activo dado por un cilindro dex2” (diametroxespesor). La
tensbn de operacin recomendada por el fabricante es de 2800 Volts. Un dédo fr
mantiene en contacto el volumen activo con uiidde nitbgeno lquido alojado en
un termo de 30 litros de capacidad que se ubica por debajetidtdr (Figura 1.5) y
gue es recargado semanalmente.

Volumen

fk 5k activo
\ / Preamplificador

Reservorio de
nitrégeno

Figura 1.5: Detector de Ge(Li) para radiadbn gamma. Es mantenido a temperatura
de nitrbgeno lquido para evitar que el dopante de litio migre de la matezggrmanio
y para optimizar su desemipe en €rminos de resoludn en enera.

Este detector fue provisto con una curva de eficiencia atasplr el fabricante.
Dicha curva se obtuvo empleando distintas fuentes de aalior (‘3*Ba,?*! Am, °*Mn,
Co, 1¥7Cs, %°Co, 2*3Hg, ?Na y ®¥Y) a una distancia de 4 cm del volumen activo.
Durante el &ao 2007 se realizaron experimentos de espectréaggmma (Capulo
4), para los que era necesario conocer la forma de dicha dereéiciencia. Por esta
razdn se verifid la vigencia de la provista en su momento por el fabricasteyando
algunos valores con una fuente 'd&a, fabricada por CNEA.

El 133Ba decae pof~ dando lugar a numerosas emisiones gamma cuya intensidad
absoluta oYield se encuentra tabulada [Firestone, 1996]. Las emisionesmendgas
entre 53,161 y 383,851 keV (Tabla [1.1) se emplearon paréiczerla validez de la
curva de eficiencia proporcionada por el fabricante a meaasd constante multipli-
cativa.

Al obtener el espectro de altura de pulsos de dicha fueréiee@ll correspondiente
a cada pico sérproporcional aYield, Y (£, ), y ala eficienciag( E, ), que a esa eneia

14
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E.[keV] | Y, ErrorY,,
53,161 | 0,02199| 0,00022
80,997 | 0,3406 | 0,0027
160,613 | 0,00645| 0,00008
223,234 | 0,0045 | 0,0004
276,398 | 0,07164| 0,00022
302,853 | 0,1833 | 0,0006
356,017 | 0,6205 | 0,0019
383,851 | 0,0894 | 0.0003

Tabla 1.1: Tabla que enumera las emisiones gammé&t®a empleadas para verificar
en algunos puntos la validez de la forma de la eficiencia dedader de Ge(Li). Se
indica la enerdja de cada pico junto con stield sedin se extrajo de [Firestone, 1996].

tenga el detector, siendo entonces:

(1.3)

En la Figura 1.6 se muestra un espectro de altura de pulsogtizado por tiempo
vivo de medicdn (restado ya un fondo medido durante el mismo tiempo) caoido la
fuente dé**Ba a 14,3 cm sobre el detector durante 400 segundos. En disbctesse
indican las emisiones empleadas en la obtandie la eficiencia relativa y sefsdan
SuS energs.

Para obtener la eficiencia relativa, se normalizaron losrgalobtenidos de apli-
car la expregin 1.3 por el valor obtenido para la eniergle 356,017 keV, la emi
mas intensa. Del mismo modo se pro@don la curva provista por el fabricante del
detector, normali@ndola por el valor que dicha curva toma para la misma &ndrg
comparadn entre la curva delfe 1980 (renormalizada) y los valores de eficiencia
relativa obtenidos en el 2007 para una fuenté’¢lga se muestra en la Figura 1..7.

1.2. Fuentes pulsadas

En esta secbn se describen las fuentes pulsadas de neutrones releearlteque
respecta a este trabajo. Por un lado el LINAC del Cent@aAd¢o Bariloche porque
sirvio como fuente de neutrones para llevar a cabo los experisdettactibilidad de
los conceptos fundamentales abarcados en la presenteF@swdra parte se describe

15
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Figura 1.6: Espectro obtenido con el Ge(Li) colocando la fuente'tiBa a 14 cm
sobre el detector durante 400 segundos. En el mismo tiempodi@ un espectro de
fondo ya restado del espectro que se muestra.

1980

* 2007

eficiencia relativa

0.1 R S S | L L P S T S |
100 1000
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Figura 1.7: Se muestra la eficiencia relativa a la enixgle la emishn mas intensa de
133Ba a partir de la curva de eficiencia absoluta proporcionada pl fabricante del
detector de Ge(Li) en 1980iflea continua) junto con las bandas de errortd8%. Se
compara con algunos puntos de eficiencia relativa obtergdoartir de medir el area
de las emisiones de bario entre 53,161 y 383,851 keV.
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brevemente el funcionamiento de un Plasma Focus y se paesiastprincipales ca-
ractefsticas del mismo como fuente de neutrones debido a que 1soldgia es bien
conocida en nuestro pais y a sus posibilidades futuras caerdtd pulsada para la
detecodbn no invasiva de sustancias.

1.2.1. LINAC del Centro Atomico Bariloche

Buena parte del trabajo experimental de esta Tesis sedaatipleando la fuente
pulsada de neutrones del Laboratorio de Neutrones y ReadaeteCentro Abmico
Bariloche.

En este caso la produéei pulsada de neutrones se basa en un acelerador lineal de
electrones (LINAC) que mediante el campédatico generado por una una microonda
gue evoluciona dentro de condiciones de contorn@paras, acelera paquetes de estas
parfculas hasta que alcanzan una eredg 25 MeV. Los pulsos de electrones tienen
tipicamente una durami de~1 ;s y la frecuencia de pulsado puede variars@sdgs
requerimientos del experimento hasta usxamo de 100 pulsos por segundo (pps). El
haz de electrones acelerados incide sobre un blanco de glmme produce radia@n
de frenamientol{remsstrahlungque por efecto fotonucleas(n) extrae neutrones de
los nicleos de plomo cercanos al lugar de frenado de los elestrone

Los neutrones producidos tienen un espectro de &edg tipo fisin con un valor
medio cercano al MeV [Rotljuez Palomino, 2006] por lo que para su uso en este
trabajo han tenido que ser moderados. Para ello se los he@adtuar con un medio
hidrogenado constitdo por dos placas de polietileno de 2 cm de espesor y 21 cm de
lado cada una.

Cuando ingresan al moderador, gran parte de los neutrapiekos alcanza el equi-
librio termico (~0,025 eV) luego de una decena de colisiones conatosnos de
hidrobgeno del medio. Si el moderador es lo suficientemente extenk salida del
mismo el espectro de enéag puede ser descripto por una distribncde Maxwell
con su néximo ubicado en un valor Pximo a la temperatura del moderador, adem
de una componente epitmica [Beckurts, 1964].

El acelerador se encuentra dentro de una $alake) cuyas paredes de 1 metro
de espesor de hornog constituyen el blindaje apropiado para mantener lascaw
nes en niveles aceptablemente bajos para el personal esteelded edificio durante
la operadbn de la naquina. Respecto a la seguridad raglipta, sus condiciones de
operacbn se encuentran regidas y supervisas conforme a las nostadeeidas por
la Autoridad Regulatoria Nuclear de nuestro pais. En la Bidu8 se muestra un es-
guema del acelerador enlminkery los espacios relacionados mas inmediatos.

El conjunto blanco-moderador que constituye, en si, latkide neutrones se en-
cuentra ubicado dentro de un recipienténcltico hueco cuya pared de 10 cm de es-

17
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pesor de agua liviana y cubierta exterior de cadmio coystipara los neutrones pro-
ducidos lo que se dendna el blindaje biddgico (Figura 1.9). Este blindaje adam
reduce la contribuéin debida a neutrones de fondo en diversos experimentos.

i Oficinas —|
/ LINAC Oficinas NyR
Sala intermedia :

Puerta corrediza del bunker

Bunker
‘\\ Blanco LINAC |— Carion de electrones
Hormigon -2 m espesor = ,«‘. J
LINAC
/
>

Tubo de vuelo oblicuo -

Hormigon - 1 m espesor

/ \ Portamuestras p/ experimentos de transmision

Sala de medicion —| H

Tubo de vuelo transversal

200 cm =
u I \ Detectores pl experimentos de transmision

Figura 1.8: Vista superior del bunker del LINAC, sala de medlicy sala intermedia.

Tubo de vuelo transversal

Tubo de vuelo oblicuo
Moderador de polietileno

LINAC

Parafina borada

Flomo

Blanco de plomo t—20 cm+

Grafito Cadmio

Figura 1.9: Detalle del blanco de plomo y zonagxima al mismo.

Dentro delbunkerse encuentra colocado un fototubo, que detecta la radiafe
frenamiento de los electrones en el blanco de plomo en cagardi del LINAC. La

18
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sdial se denominay-flash” y define el tiempo t=0 para los diversos instrumentas q
emplean la&cnica de tiempo de vuelo.

Existen fluctuaciones normales en la prodaoncle neutrones, por esa oazse
utiliza un detector de neutrones tide como detector de referencia/monitor que se
encuentra ubicado en la parte externa de la pareloloidder en el espacio denominado
Sala Intermedia.

La técnica de tiempo de vuelo

Algunos de los resultados experimentales del presentajérdberon obtenidos
empleando laécnica de tiempo de vuelo (TDV). La misma consiste en regisin un
espectro el amero de neutrones o gammas detectados endumigl tiempo transcu-
rrido desde el disparo del aceleradof@edey-flash tomada como t=0). La frecuencia
de pulsado del LINAC puede variarse entre 12,5y 100 pps.ihno ancho temporal
de los canales del espectro es de des 2l cual est dado por la tarjeta de adquigini
Canberra Accuspec instalada en una PC, que realiza la codfificde tiempos.

La electronica de adquisicon

Se han empleado tanto detectores de radiiegamma como de neutrones. En am-
bos casos lo que se produce a la salida del conjunto defaetamplificador es un
pulso que debe ser amplificado, conformado, y discriminadarslas necesidades an-
tes de ser sumado como un evenédido en el espectro. La Figura 1/10 muestra un
esquema de la eleéimica utilizada en los experimentos. Se han identificadotian
colores la skal proveniente del experimento (rojo), deflash (verde) y del monitor
(azul).

En el caso de los detectores de neutrones, tanto del expeoic@no del monitor,
la amplificacon de la sBal se realiza en dos etapas. La primera es llevada a cabo
por un preamplificador conectado directamente al tubéHiey a traes del cual se
transmite tamlén la alta tensin al detector. EI mismo es ubicado lo mas cerca posible
del detector con el objeto de reducir el ruido electronétign. Para los detectores de
radiacbn gamma, la diferencia principal es que la alta t@mslel detector no pasa
por el preamplificador. En ambos casos, laaderoducida por el preamplificador es
transportada a la sala de control, en donde se hallan lantestinstrumentos que
forman la inea de adquision. Empleando elednica NIM convencional, esta iSal
es amplificada (AMPL) y posteriormente discriminada paunraltde pulso (TSCA), a
fin de filtrar aquellos pulsos originados en sucesos espurios

Para tiempos muy pximos al disparo del acelerador, un flujo muy grande de neu-
trones de alta enéii@y gammas producen la satuatde la electinica de adquisiéin
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Figura 1.10: Diagrama de la electinica asociada a un experimento empleando el LI-
NAC como fuente de neutrones. Laalde experimento puede provenir de un detector
de neutrones o gammas. Los pulsos pueden ser discriminagossu amplitud y lue-
go obtener con ellos un espectro de tiempo de vuelo al migmpb que un espectro
de altura de pulsos de dichos eventos es obtenido empleanchaiticanal Canberra
Serie 35.
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durante algn tiempo. Por esta rén, las s@ales del experimento y del monitor son ha-
bilitadas $lo durante ciertos paydos de tiempo a partir de la llegada ddlash. Esta
habilitacbn se realiza mediante una coincidenégita (ogic Gatg de estas S&les

con niveles dgicos producidos a partir de laf&d del~-flash. Dichos niveles son ge-
nerados por dos édulosGate Generatarque permiten definir el tiempo de inicio y

la duracon de la habilitadn. Los pulsosdgicos resultantes de la coincidencia son
conformados y posteriormente distribuidos a distintopakgivos responsables de su
procesamiento. La fal del experimento es ingresada a un codificador de tiempo de
vuelo, encargado de construir el espectro en TDV, usandenk del~-flash como

t = 0 (Start), el cual se encuentra instalado en la PC de adduisitodas las seales
(experimento, monitory-flash) son ingresadas en contadores que muestran en tiem-
po real el timero de pulsos registrado en cada caso (Hse#los). Estos esdaletros
pueden ser ldos y comandados desde la PC de adquisidPortltimo, la séal prove-
niente del experimento es ingresada en un multicanal (MCAdARIdA) obtenéndose

el espectro en altura de pulsos de laSases admitidas por el discriminador durante
los pefodos de tiempo habilitados. Esto permite tomar conocitoianerca de even-
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tuales apariciones de ruido en las mediciones basadas @telecdn de neutrones,
y en el caso de estar adquiriendo espectros de radiagmma se transforma en la
herramienta principal para realizar espectrosgamma.

El espectro de neutrones

Si se coloca un detector directamente en el haz incidenta aistancial, de la
fuente, y un neutm de ener@ E, es detectado, este daegistrado a un tiempadado

por
m
t=, /2—E0 L+ tg, (1.4)

dondet es el retardo eledinico, propio de los detectores y de la eléntca poste-
riormente empleada tanto en el procesamiento ddial siel neutbn como de la &l
de~-flash. Hay que mencionar que la distanfiéiene dos contribuciones, una es la
distancia real moderador-detector y otra que tiene en awdrtempo medio de emi-
sion de los neutrones que emergen del moderador [Blostein].20®4ltima ha sido
despreciada en este caso.

De esta forma el espectro de eriagjincidente®( Ey) de los neutrones que llegan
al detector eét relacionado con la distribum en tiemposy(t) de estos neutrones
mediante

®(Ey)dEy = p(t)dt. (1.5)

Evaluando el Jacobiano a partir de la/Ec| 1.4 resulta

vmL (1.6)

B{En) = plt(En))

La magnitud determinada experimentalmente esiglero de neutrones detectados en
funcion del tiempo de vuelo, y senotadaV (¢). Para obtener la distribuam en tiem-

po de los neutrones que arriban al detegt(r) a partir de/N(¢) es necesario tener
en cuenta la eficiencia de detemtj de la misma manera que es preciso descontar los
neutrones debidos al fondo ambiente, es decir aquellosamest detectados prove-
nientes de direcciones distintas a la del haz incidenteob&ibucibn debida al fondo
Nyton(t) puede ser estimada colocando en el haz un grueéa tigppolietileno y cad-
mio, dezplazando del haz el detector o bien (a ciertas &®rgolocando en el haz
algin material que capture todos los neutrones para algungiaioaiango de eneras
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(por ejemplo cadmio o indio). Para ritmos de contaje elesala@fecto de @rdidas
en el contaje debidas al tiempo muerto en el sistema de d@tepuede ser signifi-
cativo, por lo tantaV(t) (y eventualmente tamén N, (t)) deben ser corregidos por
tiempo muerto, tal como se muestra en [Dawidowski, 1986ji€fedo en cuenta estas
correcciones, la distribuah en tiempap(t) puede ser obtenida mediante

N(t) = N fon(t)
e(Eo(t)

dondes(Ey(t)) es la eficiencia de la deteéei (Figurd 1.1) yN los espectros ya corre-
gidos. Luego reemplazando 1.7 en/1.6 se obtiene el especidente en funéin de la
enerda.

Empleando un detector de neutronesde como el descripto en la seonil.1.1
se caracteriz el espectro de neutrones del LINAC. Para ello el aceleradooperado
a 100 pps, a una corriente media de electron2s pA. EI moderador consisiien
dos placas slabsacoplados de polietileno de 21 cm de lado y 2 cm de espesor cada
uno dispuestos casi en contacto con el blanco de plomo. Raraizar los efectos de
tiempo muerto en el detector se utilimn colimador de 0,67 cm deaihetro en el haz.
Se obtuvieron los espectros de tiempo de vuelo a 600 y 700 tmaterador y se
calcub la intensidad en funén de la eneng mediante las ecuaciones 1.5,/1/6y 1.7
(Figura 1.11).

p(t) = (1.7)
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Figura 1.11: Espectros de neutrones a 600 y 700 cm del moderador. El LINAC s
operd a 100 pps y 2A empleando como moderador 4 cm de polietileno.

Empleando un filtro de cadmio se detertnal canal de tiempo de vuelo a partir del
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cual los neutrones tienen una eriar@l que son completamente absorbidos y el espec-
tro se iguala con el espectro de fondo ambiente (0,4 eV). Refesna se pudo inte-
grar el espectro de tiempo de vuelo y determinar la intedsiéaneutrones en el rango
termico y epiérmico con que fueron irradiadas las muestras. A 600 cm deéérador

en las condiciones descriptas se tienen aproximadamenté@, -y 1,9x10° I
neutronesérmicos y epérmicos respectivamente, mientras que a 700 cm del modera-
dor estas intensidades son dex2]®’* ——y 1,2x10° %

n
cm cm? s”

1.2.2. Plasma Focus

Se denomina plasma al estado que alcanza un gas cuando tearypartante de
susatomos se encuentra ionizada debido, por ejemplo, a laaljperatura de ese gas,
0 a la acadn de intensos camposeetricos externos. Por exteasi la materia que se
encuentra en dicho estado recibe ta@nbél nombre gegrico de plasma [Bittencourt,
2003; Milantiev and Temd, 1987]. La evolu@n libre del plasma conlleva en general
a su enfriamiento y extinéh como tal, como consecuencia de que los electrones libres
existentes en el seno del plasma son capturados nuevanoeis fnes presentes en
el mismo.

Existen dispositivos que permiten generar un plasma enbariatorio y mantener-
lo confinado durante cierto tiempo. Entre estos dispositseencuentran los denomi-
nados plasma focus. En este tipo de equipos, un banco detoapaempleado para
almacenar energ electrogitica, es descargado sobre un par de electrodos inmersos en
un medio gaseoso. Si la geomatde los mismos y la prési de trabajo son las ade-
cuadas, el plasma generado por la descaggzraia evoluciona desde su formaa;
en la que se comporta como un plasma tenue, hasta que se@rotugiolenta auto-
compresbn del mismo, debido a la aéei de intensos campos magitos generados
por la propia corriente de descarga. Como consecuencia ki cicnpregin, la den-
sidad y temperatura del plasma alcanza valores suficienteneéevados como para
favorecer procesos de fasi nuclear, cuando el gas empleado es deuterio 0 una mez-
cla de deuterio-tritio. Debido tamdm a su alta densidad y temperatura, este plasma
emite radiadn electromagetica en un amplio espectro, que abarca desde el visible
hasta los rayos x.

Poco tiempo desp@s de su descubrimiento, los dispositivos plasma focusifuer
intensamente estudiados como generadores de reacciohesotenuclear de deute-
rio. En los d@os 60, Filippov en la ex Ubn Sovética [Filippovet al, 1962] y Mather,
en los Estados Unidos [Mather, 1964], fueron los primerosatebir estos equipos
como tales generadores, y en impulsar su desarrollo cos mleseventual produdm
de energp por fusbn nuclear.

En los dis@éos de Mather y Filippov, un banco de capacitores es destaggdre
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un par de electrodos @ildricos y conéntricos, separados en su base por un aislante, y
sumergidos en un gas a baja poes{del orden del mbar).

En ttrminos generales puede describirse el funcionamientanddasma focus
del siguiente modo: un pulso de alta té&ms{> 10 kV) es aplicado sobre los electro-
dos, produciendo la ruptura déeltrica del gas en el que astinmersos, generalmente
deuterio (B) si como resultado de la operanidel equipo se desea obtener neutrones,
lo que da lugar a la forma@n de unadamina de corriente ettrica (plasma) que ini-
cialmente fluye sobre la superficie del aislante, si loam&tros de dis® y operadn
del equipo son los adecuados [Bruzzone and Vieytes, 1993].

Dicha corriente intera@fa con el campo mag@tico por ella generado, produciendo
el movimiento de ladmina en el sentido axial hacia el extremo libre de los aectr
dos, con velocidade$picas comprendidas entre 1 y 10 ¢is/ Al llegar al extremo
de los electrodos, la misma comienza a realizar un movimiedial convergente que
da lugar a la formadin de una columna de plasma con sif@etilindrica, que final-
mente colapsa frente al extremo del electrodo interno selbege de simeta de los
electrodos, produciendo lo que se denomina foco de plasma.

El foco ocupa una regn cilindrica de aproximadamente 1 cm de longitud y
radio del orden de 1 mm, en donde el plasma alcanza tempEsagudensidades
tipicas comprendidas en los rangos 1 keV-10 keV (1 eV equiaalé 604 °K) y
10'8-10" parficulas/cm, respectivamente.

Debido a su naturaleza iimisecamente inestable, caracterizada por el desarrollo de
inestabilidades magnetohidrodimicas, turbulencia y fémenos de competencia en-
tre la presbn magmtica y £rmica, la existencia del foco como tal se ve habitualmente
limitada a intervalos de-100 ns de durabn, luego de los cuales el foco de plasma se
disgrega. Todo el proceso que se inicia con la aplarade tengin sobre los electro-
dos y culmina con la focaliza@n del plasma, puede tener una dupadipica de 1 a
10 s, dependiendo de los @ametros de construdm del equipo. La Figura 1.12 ilus-
tra la geometa de un plasma focus tipo Mather y las etapas de for@naevolucon
y focalizacbn de la &mina de corriente.

En las condiciones del foco mencionadas, se ve muy favaéidteracdn entre
los iones, lo que puede dar lugar a reacciones dériusntre los mismos con produc-
cion de neutrones. En particular, si el gas de llenado es deutiers reacciones son
posibles con igual probabilidad:

D+ D — *He (0.82 MeV) + n (2.45 MeV), (1.8)
D +D — T (1.01 MeV) + H (3.02 MeV). (1.9)

Si en cambio se utiliza una mezcla de deuterio y tritio, selpy®oducir ade#s la
reaccon:
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Figura 1.12: La figura muestra la geomé#& de un plasma focus tipo Mather y un
esquema simplificado del circuitoéeltrico. Tambén se ilustra en forma aproxima-
da, la forma que adopta laédmina de corriente durante las etapas de forndac{a),
evolucbn (b) y focalizadn (c) sobre el eje de simérdel sistema.

D+ T — *He (3.5 MeV) +n (14.1 MeV). (1.10)

Para finalizar esta breve régede los procesos que ocurren durante la ope&maitz
un equipo plasma focus, cabe mencionar que adeste las radiaciones neica y
electromagética ya mencionadas, desde el foco se emiten tamtimces eneggicos
de iones y electrones. El lector interesado en conoéer aetalles del funcionamien-
to de estos dispositivos puede consultar, entre muchos, do® trabajos de Mather
(1971), S Lee (1989) y Pouzo (1979).

Fuentes plasma focus en Argentina

Uno de los equipos plasma focus en funcionamiento en nugds®e denomina
GN1y se encuentra montado en el Laboratorio Plasma Focursstiélito de Fsica del
Plasma (CONICET), en @émbito del Departamento dédica de la Facultad de Cien-
cias Exactas y Naturales de la Universidad de Buenos Airdse8ino es elinico en
el pais, la res@a se refiere a este equipo en particular debido a que el autealizado
en el pasado la caracterizagidel mismo y empleado los neutrones producidos con
fines experimentales [Tartaglione, 2004].
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Figura 1.13: Corte longitudinal del juego de electrodos, base y carcazladédmara
de descargas del GN1. Las longitudesaestxpresadas en mm [Tartaglione, 2004].

El dispositivo es de tipo Mather y consta de uamara de descargasinoirica, de
acero inoxidable, que alberga en su interior dos electrqdeson ciindricos, coaxia-
les entre By con la @mara. Lateralmente, a la altura de su baseaaara cuenta con
una toma norma NW25 que permite realizarivag tambén el ingreso de gases. El
electrodo internognodo), es un tubo de pared maciza de cobre de alta condactivi
libre de oxgeno (OFHC), de 87 mm de longitud medida desde la base dama-c
ra, cuyos dametros interno y externo son de 34 mm y 38 mm, respectivamght
electrodo externo @todo) es de bronce y @stompuesto por doce varillasiairicas
de 3 mm de dimetro y 100 mm de longitud, cuyos ejes, paralelos al daaaca,
se disponen equiespaciadamente sobre una circunferené¢i&rdm de dimetro. Las
varillas esan soldadas por uno de sus extremos a una pieza de broncdaaa esn-
tacto con la base de lamara, y por el otro, a un anillo del mismo material. En su base
ambos electrodos se encuentran aisladestetamente por un vidrio Pyrex templado
cilindrico, coaxial con los electrodos, de 42 y 50 mm @eardtro interno y externo res-
pectivamente, y 32 mm de longitud medida desde la baseatigdi@ (longitud libre).

La Figura 1.13 muestra un corte longitudinal dedanara, los electrodos y el aislante
descriptos, estéltimo se ilustra en color rojo.

Un conjunto de 18 capacitores de alta ténsinarca Maxwell (modelo 31161, de
0.7 uF, 50 kV y 20 nH de inductancia esfea serie equivalente cada uno) conectados
en paralelo y dispuestos en treanlos de seis capacitores cada uno, proveen al sis-
tema de la enefg necesaria para la formaai, evolucon y colapso de laéimina de
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Capacidad del banco
Tensbn de trabajo
Inductancia eqprea
Diametro externo deinodo
Diametro medio delatodo
Longitud efectiva dehnodo
Longitud del @todo
Longitud de la @mara
Longitud libre del aislante
Espesor del aislante
Material del aislante

(12.6+ 0.3) uF
(30.0+ 0.1) kv
(39+5) nH
(38.00+ 0.02) mm
(72.00+ 0.02) mm
(55.00+ 0.02) mm
(100.00+ 0.02) mm
(157.00+ 0.02) mm
(32.00+ 0.02) mm
(4.00+ 0.02) mm

Vidrio Pyrex templada

Tabla 1.2: Parametros del equipo GN1.

corriente se@n se descrildi en la sec@n|1.2.2. Cada gdulo esh controlado por una
llave gaseosa de descarggida (tamk@n denominada spark-gap), Maxwell modelo
40065, capaz de operar a una ténsile trabajo comprendida entre 25 y 100 kV. En
cada nddulo, una placa colectora de aluminio conecta, mediantera@spondiente
llave, a los capacitores del mismo con los electrodos dan@aca del plasma focus,
por medio de unahea de transmiéh formada por seis cables coaxiales de 57 cm de
longitud (uno por cada capacitor). La placa colectora psssebordes redondeados
para disminuir todo lo posible los efluvios que se produceoparar con altas ten-
siones y que se deben al efecto punta. En la Tabla 1.2 se nedasnealores de los
principales paametros geoktricos y ekctricos del GN1.

El equipo GN1 ha sido caracterizado en el pasado como gemettacheutrones,
entre otros por este tesista. Se presantaqu directamente los resultados [Tartaglio-
ne, 2004] de producen neutbnica en fundn de la pre€in de llenado de deuterio y
anisotropa en la emigin neutbnica. Los detalles de realizéai de tales investigacio-
nes pueden ser obtenidos en la referencia citada.

Este equipo tambn ha demostrado su utilidad como emisor de rayos X duros para
aplicaciones. La corta durdxi del pulso y la enefg de la radiadn X permite obtener
radiografas de objetos ocultos en metal edigenes de dispositivos en movimiento
[Raspa, 2004,2008].

Produccion neutronica y anisotropga

La produccbn neutbnica en fundn de la pregin de gas de llenado (deuterio) y
la anisotroja de emishn de neutrones del GN1 se estudiaron empleando detectores d
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neutrones basados en e¢todo de plata activada [Lanter y Bannerman, 1966].

Los resultados de produxi en funcdn de la pregin son los que se muestran en la
Figura 1.14. De acuerdo a la calibracide los detectores utilizados [Delellis, 1976],
para la Figura 1.14 se debe considerar que el GN1 pratlgje 10° neutrones por
cada cuenta registrada en el detector. En otras palabrasysdiecir que este equipo
es capaz de producir, en promedio, uaximo de4 - 10® neutrones por disparo si es
operado con deuterio a 4 mbar.
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Produccién neutrénica media (cuentas)

@
3
3

400
2.5 3 3.5 4 45 5 5.5 6 6.5 7 7.5
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Figura 1.14: Produccbn neutbnica media en fundn de la presin de llenado de
deuterio [Tartaglione, 2004].

Para estudiar la anisotri@pen funcdn de la pregin se emplearon dos detectores
gue medhn en forma simu#tnea, colocados a 60 cm del lugar estimado de ocurrencia
de la focalizadn de la dmina de plasma. Unos de los detectores se oalobre el eje
de simetra de la @mara mientras que el otro (detector de referencia) s® @b
del primero, a un lado de laamara ya que la anisotri@se define como:

Noeo
Anisotropfa = — = (1.11)
I\JE)(]O

dondeNy ¥y Ngp- son los neutrones emitidos desde el focG & O0° respecto del eje
de simetta de los electrodos.

Sedin se observa en la Figura 1.15 el GN1 emite un 4086 meutrones hacia
adelante que hacia los lados si se asume que existe isiroiéitrdrica en la emigin.
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Figura 1.15: Anisotrofa de la producadn en funadn de la presin de llenado [Tarta-
glione 2004].

1.3. Fuentes isdipicas

Si bien el bpico de la presente Tesis es la detéoale sustancias empleando neu-
trones de una fuente pulsada, a lo largo de su desarrollorserhpleado tambn
fuentes isdipicas. Se describen brevemente en esta @edas fuentes con las que
cuenta nuestro laboratorio y sus cardstéas principales.

1.3.1. Fuente de AmBe

La emisbn de neutrones de una fuente de AmBe se produce a partir deagté@n
(«, n), donde las patulas alfa son originadas a partir del decaimiento espaat del
241Am que son capturadas por logateos de berilio dando lugar a la reaoti

fa+9Be —"2 C* +'n+ 5,7 MeV. (1.12)

Los neutrones emitidos por esta fuertie gapidos, del orden de 4 MeV de enkxg
promedio. Existen publicaciones sobre el espectro étiemyde los neutrones emitidos
gue el lector interesado puede consultar [Marsh 1995, Lb9a13].

la fuente de AmBe es a su vez una importante fuente de radigeimma de alta
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enerda ya que el decaimiento d&IC* produce una emién de 4,44 MeV, raan por

la cual no séa muy recomendable para ser aplicada como fuente de nestdasti-
nados a producir una respuesta ganpranpt puesto que el espectro final obtenido
contendra una importante contribuam en su fondo proveniente de la misma fuente de
neutrones, no solo por la presencia de un importante picoghMeV sino aderas
con el agravante de producir en cualquier detector gamnues ie simple y doble
escape debidos a la credide pares eledn-positbn por la alta eneilg del gamma
involucrado adems de un importanteimero de cuentas por efecto Compton que re-
duciria notablemente la relam sdial-ruido para la may@a de los gammasromptde
interés.

Este tipo de fuentes se fabrican sinterizando y encapsulgederalmente en acero
inoxidable doble capa, una mezcla de polvo®xielo de americio y berilio mético.

En nuestro laboratorio se cuenta con una fuente de estediteda @psula ciindrica
de acero tiene aproximadamente 1>gntiene al da de la fecha una tasa de eraisi
de neutrones de 2,4 1@/s, debidos a 1 Ci alfa de actividad del americio.

La fuente de AmBe fue empleada como fuente de calibragamma. Como se
vera en el Cajulo(2, fue preciso el ajuste de la amplifiocacide la s@al proveniente
de los centelladores de Nal(TI) para la obse@ace gammapromptde alta enerig
del hierro (hasta~8 MeV) y/o el nittbgeno (hasta 10,9 MeV). Para la calibdaci
enerda-canal del sistema en esos casos era necesario contan@doemte gamma
de mayor eneii@ que la usual®¢{Co tiene emisiones en 1,17 y 1,33 MeV) por lo que
se utilizo la emisbn mencionada de 4,44 MeV proveniente t&l* y sus picos de
simple y doble escape. La fuente se encuentra normalmenteak un cilindro de
parafina a modo de blindaje boglico para los neutrones de alta efmargios neutrones
absorbidos en el hi@geno del blindaje dan lugar a un gampramptde 2,22 MeV.

1.3.2. Fuente dé*2Cf

Nuestro laboratorio tamén cuenta desde efia 1994 con una fuente de neutrones
de 252Cf. La misma emite neutrones por 6isi espordnea deP*?Cf, que posee una
vida media de 2,65f®s. El taméo es similar a la fuente de AmBe, aproximadamente
1 cm?®, y se encuentra del mismo modo dentro de un blindaje hidemyepara su
almacenamiento y transporte. Los neutrones emitidosrtiana energ promedio de
2,3 MeV y emite en promedio 3,5 neutrones pordiisjBeckurts, 1964]. Esta fuente
es tambeén una emisora gamma, aunque mucho menos importante queAiaBie,
ya que en promedio en este caso la elzedg los fotones emitidos es de 1,9 keV, por
esta ragn es nds indicada para aplicaciones basadas en espectrast®gammas
prompt. La actividad declarada por el fabricante es de<2@®n/s al 29/06/1994.
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Espectroscopia gamma y detecon de
sustancias

Las cosas tienen vida propia, todo
es cuesbtn de despertarles el
anima.

Melqguiades
CIEN ANOS DE SOLEDAD
GABRIEL GARCIA MARQUEZ

U no de los temas centrales de la presente Tesis es la deteccinvasiva de sustan-
cias mediante la detedri de la radiaéin gamma que se produce cuando un determi-
nado i®topo absorbe un nedin. El presente Capulo introduce el tema, explicando
brevemente el origen de la radianigamma instaanea y retardada. Luego se deta-
llan los experimentos preliminares realizados para potisemwar radiaén gamma
promptde intees. Primero se presentan los resultados obtenidos emplaaaduen-

te isobpica y luego el acelerador lineal como fuente pulsada deores, mediante la
implementadn de una ventana temporal de habilierci

2.1. Gammas instandneos y retardados

La tecnica de detecoh de gammas instareos por absor@n de neutrones (PG-
NAA) es no destructiva y permite realizaraisis multielemental en forma cualitativa
y cuantitativa. Se usa para la detéacy aralisis de elementos livianos como H, B, C,
N, Si, P, Sy ClI, ascomo para Cd, Sm, Gd y Hg [Alfassi, 1995].

Latecnica de PGNAA se basa en la redcanuclear (ny) de captura de un ne@in
por parte de unircleo abmico y la emisbn posterior de uno o as fotones de alta
enerda. Cuando el neutn es capturado por elinleo, el ruicleo compuesto queda en
un estado excitado de en&gimilar a la eneii@ de ligadura del neuin absorbido.
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Luego dicho ricleo compuesto decae, casi insta@amente (& 1072 s), a un esta-

do de mayor estabilidad a triegs de la emigin de radiadn gamma caractestica de

la especie nuclear en cudsti(prompt gammpa Normalmente, la nueva configuréni
nuclear consiste en uruoleo radioactivo que decae a su vez emitiendo lo que se cono-
ce como gammas retardadoelayed gammaFigura 2.1). La aplicadin de PGNAA
consiste entonces en la detégtde la radiaéin gamma instaahea emitida por una
muestra mientras la misma es irradiada con neutrones.

Emisién de Emision de

gammas gammas

prompt retardados y
betas

Nucleo de Nucleo compuesto
la muestra

Neutron
incidente

o —

t=0 t<10"s

Figura 2.1: Se muestra el mecanismo mediante el cual la ab8ormde un neutsn por
un nicleo culmina en la emign de radiacbn gamma prompt .

Otra €cnica muy difundida es la de @risis por activa@n neutbnica (NAA) que
consiste en irradiar muestras, generalmente en reac®iasastigadn, y estudiar el
espectro de radiamn gamma emitido pogsta luego de la irradia@m, como resultado
del decaimiento de los elementos que la componerédrica de PGNAA se presenta
como complemento de NAA en la detemeide aquellos @opos cuyo periodo de
desintegra@n es muy largo (ej. C) o bien no dan lugarieleos radioactivos luego de
absorber neutrones (ej. Hy B).

2.2. [Espectroscopia gamma con fuente de’Cf

Los primeros estudios de detemeide sustancias por gammamptcomprendidos
en el marco del presente trabajo se llevaron a cabo emplédaridente isobpica de
neutrones dé&”>Cf descripta en la Sedmi/1.3.2. Estos experimentos estuvieron orien-
tados a observar en condiciones controladas de laborabgspectro de radiam
gammapromptgenerado por la absofsi de neutrones en un volumen de sdnaile
agua y cloruro de sodio (NaCl).

El arreglo experimental utilizado consistie un recipiente dihdrico de~ 60 litros
en cuyo interior se colocaron 50,4 litros de agua de red eqguesse disolvieron 2 kg
de NaCl conain (sal de mesa). Dos detectores fueron utilizados en gstgimento, el
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Ge(Li) ubicado debajo del recipiente principal, y un cdatir de Nal(Tl) acoplado
a un fototubo sobre la pared lateral de dicho recipiente.aBfidura 2.2 se muestra
con mayor detalle la geom@rempleada. En forma coaxial al recipiente se dolat
cilindro mas pequ@o conteniendo en su interior la fuente de neutrone$f, un
cilindro de plomo como blindaje gamma entre la fuente y elLe( un cilindro de
parafina como reflector de neutrones. Blindajes aitos de polietileno borado fue-
ron colocados entre los detectores y el cilindro con agua patucir la incidencia
directa de neutrones que pudieran activar los materialéssd#etectores (producien-
do gammas indeseados) o, debido a los neutrones de maygraemeasionar des
en la estructura cristalina del detector. Hgtomo esh particularmente contraindicado
para el caso de un detector semiconductor de germanio (GeflPGe) puesto que su
resolucon en enertg, principal virtud de este tipo de detectores gamma,ipodrse
seria y permanentemente afectada [Knoll, 1989].

- Referencias

1 Parafina

2 Tubo de Zinc

3 Agua

4 Fuente de 252Cf
5 Plomo

6 Base plastica (hueca)
7 Nal(Tl)

8 Fototubo

9 Polietileno borado
0 " "

11 Ge(Li)

12 Parafina borada

19,7

Dimensiones en cm : 75

30,5

Figura 2.2: Geometira empleada para hacer espectroscopia de NaCl disuelto en agua
empleando un detector de Ge(Li) y un centellador de NaCl(Tdpkdo a un fototubo.

Cada detector se conéd traes de un preamplificador y un amplificador externo
a un multicanal Canberra Serie 35 Plus que peonoititener los espectros de altura de
pulsos (modo PHA) y grabar los mismos en una computadoraparasterior aalisis.
Los espectros fueron adquiridos sinameéamente durante aproximadamente 24 horas.
Para obtener el espectro de fondo, se regtiexperimento con agua de red sin NaCl
disuelta. Ambos espectros de fondo, con el Ge(Li) y con dietlador de Nal(Tl) se
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muestran en la Figura 2.3, donde se puede apreciar la gexemlifa de resolugh en
enerda entre ambos detectores y algunos picos gammas castictey como el que se
produce por la reacsh '°B(n, o)"Li (477,6 keV) en los blindajes nedmicos, la ani-
quilacion electbn-positon (511 keV) por producoin de pares debidos a gammas de
alta anergp, *°K (1460,8 keV), gammaromptpor absordn de neuin en hidbgeno
(2223,2 keV) y sus picos de simple y doble escape, un picdtElque se produce
como resultado de una cadena de decaimientos originada& lelnatural terrestre

y gammas de alta enéegatribuidos a la respuegp@omptpor aborcdbn de neutrones
en el hierro de la mesa que sostiene todo el sistema sobrélg).Ge

T T T T T T T T T T T
10 4

. 'H; 22232 ke V.
H (de) \

01k ee; 51l 'H (se

"B 477.6 keV K. 1460,8 keV ~

0.1

0.01

L ' L L n
100 200 300 400 500

'H; 22232 keV

0.01 |

cuentas / tiempo vivo

I 208,
TI; 2614.4 keV
1E3 E ¢ . / /
E “Fe (de)

*Fe (se)
| *Fe; 7631,1|-7645,5 keV |

1E-4 ! | ! | ! | !
50 250 500 750 1000 1250 1500 1750

Canal

Figura 2.3: Espectros de fondo, normalizados por el tiempo vivo de riadiSe ob-
tuvieron con la fuente d&2Cf en el agua sin NaCl disuelta.

Todas las emisiones que aparecen en el espectro de fondm@Ecér de las emi-
siones de hierro, se emplearon para realizar la caliimaenerga-canal del sistema,
adenas se empi@ una fuente de calibraam de®Co y como pico de alta endmyse
incorpol luego a la calibraéin la emisbn promptde 7790,3 keV del cloro del NaCl.
Una vez calibrado el sistema se identificaron las emisicestamtes que resultan de la
incorporacon del NaCl al agua (Figura 2.4).
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Figura 2.4: Espectroscopia con la fuente #8Cf y un detector de Ge(Li). Se irradiaron 2 kg de NaCl disueltoS4Hh de agua
de red. Los espectros de arriba muestran el rango de éasidesde 245 hasta 6000 keV. El deifeh inferior se analizan las
emisiones desde 6000 hasta 9400 keV. La clasiboase realib con la ayuda de tablas de gammas prompt por abéarde

neutronesérmicos [Choi, 2007].
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Para la identificaéin de los picos se emplearon tablas de emisiones de gamma
promptpor absordn de neutronegtmicos [Choi, 2007]. Se han identificado emisio-
nes gammaromptde cloro, hidbgeno y hierro. Los tres elementos son de importancia
tecnobgica para los fines de este trabajo.

2.3. Espectroscopia gamma con fuente pulsada

Como se mostren la Secdn 2.2, es posible realizar dete@gide sustancias ob-
servando los gammasomptque se producen por absdrgide neutrones termalizados
de una fuente isopica. Esta Secon comienza a tratar uno de los temas centrales de
este trabajo que es la detemtide sustancias empleando una fuente pulsada de neutro-
nes.

La irradiacbn en $ misma de una muestra con una fuente pulsada no implica una
gran complejidadécnica. Sin embargo la detegnide las emisiones gamma produci-
das por tal irradiaéin requiere, debido a las caraésticas de la fuente de neutrones y
los principios involucrados en la gener@tide los mismos, del empleo dhicas que
normalmente se aplican en trabajos de tiempo-de-vuelox@md@a sobre los prime-
ros pasos dados en este sentido hasta la obtedei un espectro de altura de pulsos de
una fuente gamma conocida fue obtenido con el aceleradomnerohamiento. Luego
se muestran los experimentos preliminares realizadosptudiar la respuesta gamma
promptde sustancias de ints tecndbgico (H, Cl, N, Fe, S), que permitieron luego
avanzar con experimentos de mayor complejidad, tantotades a las aplicaciones
(ver Captulo/3) como a estudiosasicos (ver Cadjulo/4).

2.3.1. Gammagpromptde H, Cl, Fe, Sy N

Se realizaron experimentos preliminares a fin de deterrsiregrandes rasgos la
detecobn de gammapromptera posible empleando un haz pulsado de neutrones. Para
ello se prepa un experimento empleando el haz de neutrones que emergétpbo
oblicuo del LINAC (ver Figura 1.8) y una geomigrexperimental sencilla. Dichos
neutrones provienen de moderar los neutrones producidad ptNAC con 4 cm de
polietileno. El haz es colimado desde 16 cm daniktro a la entrada en el tubo de
vuelo (moderador) hasta 5 cm dédietro en la salida.

El sistema de detedm se mori a~ 40 cm de la salida del tubo de vuelo (460 cm
del moderador de neutrones) y se erbpla tnico detector centellador de Nal(Tl) de
2" x2” acoplado a un fototubo. La 8al deanodo del fototubo se conéch un pream-
plificador y la s@al resultante se erivia la sala tomadatos donde fue amplificada y
procesada sém el esquema mostrado en la Figura 1.10. El detector seddiowl la-
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drillos de plomo para reducir la incidencia de gammas prioldiscpor activa@n de
las paredes y deas alrededores del montaje. Adasreste blindaje cunipl el rol de
disminuir la incidencia de fotones de alta eriargue se producen en el momento de
la generadin de los neutronedfemsstrahlunpy que de incidir directamente en el
detector producen la saturanide la electinica de adquisiéin durante un tiempo su-
ficientemente largo como para que los eventos gapnmm@aptdebidos a la llegada de
los primeros neutrones a la muestra no pudieran ser obssnAattho en otras pala-
bras, la saturadn de la electinica se@in se obser en el osciloscopio padd llegar a
ser de hasta 100s posteriores aj-flashcuando, para que un neditr que emerge del
moderador con un endmyde 20 eV arribe a la muestrdlg deben transcurric 72 us.

Si bien el inteés principal del trabajo es en los gammas generados en |asrasipor
absorcbn de neutrone€tmicos, en un principio se busobtener la mayor cantidad
de neutrones posibles auncestos fueran ef@trmicos. En la Figuria 2.5 se muestra la
geometra del experimento descripto.

Blindaijes de plomo
NaL(T1)+Fototubo

Muestra

2z cle neutrones

Figura 2.5: Esquema de la geomd@rutilizada para observar en condiciones experi-
mentales ideales los gammas prompt de distintas muestriasedes.

Para poder observar los eventos ganpmeenptcon el acelerador en funcionamien-
to, es necesario ajustar elénticamente una ventana temporal que inhiba al sistema
de adquirir durante el perdo en el que la radia@n debremsstrahlungerturba la
electbnica de adquisiéin. Los medios eleddnicos necesarios para implementar di-
cha ventana son los que se decriben en la 8ackc.1. Los pulsos que provienen del
detector, pasando por el preamplificador y el amplificadegden ser observados en
el osciloscopio empleando como disparador extetngger) de este intrumento los
pulsos dey-flash en la pantalla se observa algo similar a la represeimaig la Figura
2.6.

Una fuente de calibragh de®Co se emplé para probar el sistema de detécci
gamma con el acelerador en funcionamiento. La misma se@gkca del detector,
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Figura 2.6: La ilustracion muestra la pantalla de un osciloscopio en momentos en se
eshin registrando pulsos por radiamn gamma provenientes del detector con el ace-
lerador en funcionamiento. Se ajusta una ventana temparalighibe al sistema de
tomar en cuenta pulsos que se producen temporalmente celcaamento de gene-
racion de los neutrones.

fuera del haz de neutrones, mientras se operaba el LINAC ag0Jma ventana tem-
poral fue ajustada desde A4S hasta los 8 ms posterioresyallash(lo que corresponde
a neutrones con enées que van desde el rangornico hasta 500 eV aproximadamen-
te) y se obtuvo el espectro que se muestra en la Figura 2.@sbhicon del sistema no
se ve notoriamente afectada por el funcionamiento del LINA@gue se registranas
cuentas debidas a gammas de las inmediaciones, en parSeuliestaca un pico en
511 keV debido a la presencia de fotones de alta émergel fondo £, > 1022 keV)
gue producen positrones que se aniquilan fuera del detector

Empleando el mismo arreglo experimental y la ventana teahpl@scripta se co-
locaron distintas muestras delante del detector en el haeuteones. Las cantidades
en todos los casos fueron del orden de los cien gramos. Aldaqueestra en algu-
nos casos fue mayor a la cantidad informa@#g se considér el volumen de muestra
comprendido en el haz de neutrones. De este modo se irradi&® cnt de agua
(dentro de un recipiente de vidrio), 215 tae NaCl (dos cajas de 1 kg de sal gruesa
comiun) y 140 gramos de azufre (dos barragndticas sobre el haz, 99 % de pureza)
durante 16 minutos a 50 pps (Figural2.8).

La calibracon energa-canal del sistema fue realizada en fénaie las emisiones
mas intensas observadas al colocar las sucesivas muestraaétambien del espec-
tro de®’Co ya mencionado. Para determinar la ereedg dichas emisiongsompt,
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Figura 2.7: Se midd el espectro de una fuente de calibi@tide®Co con y sin el
LINAC en funcionamiento. La resolaci del sistema no se ve notoriamente afectada,
sin embargo el espectro se suma a un fondo mayor debido a tacbis de neutrones

en las inmediaciones por lo que registra un mayamero de cuentas, sobre todo
a bajas enertps, aderas de un prominente pico correspondiente a 511 keV por la
aniquilacion de positrones originados por gammas de fondo de altagiser

se consult una compilaédn gammagpromptproducidos por absor@n de neutrones
térmicos [Choi, 2007]. En la Figura 2.9 se muestran los purdogspondientes a las
emisiones gamma y la recta de ajuste de dicha calilmmaci

En todos los casos la muestra tagrbse irradd interponiendo una placa de cadmio
de 1,12 mm de espesor a la salida del tubo de vuelo, para refaeemponente
termica del espectro de neutrones y poner de manifiesto ebloectjue buena parte de
los gammas detectados son debidos a neutrones del amgicd. En la Figura 2.10
se muestra el caso para la muestra de cloruro de sodio.

Dado que el intars principal del trabajo es la detemeide gammapromptpor ab-
sorcibn de neutrone€tmicos, a los espectros obtenidos con el haz directo seaast
los adquiridos colocando cadmio en el haz (todos los esyEestrnormalizaron por el
monitor). De este modo se pone de manifieéto aquellos gammas que se deben a la
absorcdbn de la componenté@tmica del espectro (Figura 2.11). Para bajas éagrge
observa una emish en~58 keV conun a los espectros de todas las muestras. Dicha
emisibn fue asociada a dos emisiones no resuelta¥’tgbresente en el detector, de
53,385y 58,11 keV. Se deduce su origen dado que su presenbégande de la mues-
tra 'y es nas intensa cuando la muestra es agua debido a que los nswgroaeste caso
son dispersados en mayor cantidad hacia el detector paedameria de hidgeno.

En un experimento posterior, se redujo la amplifioadile los pulsos de modo de
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Figura 2.8: Espectros de altura de pulso de NaCl, SyCHLas muestras se irradiaron
por separado, durante 16 minutos. La muestra de NaCl coagistidos cajas de 1 kg
de sal gruesa de mesa cada una. Para el azufre se emplearariliosos de azufre
99 % puro de 28 mm deda@inetro y 55 mm de largo sobre el haz, y el agua se éodoc
un termo de vidrio de 8 cm deathetro interno.

ampliar el rango de endayde los gammas observados. Las muestras estudiadas en
este caso fueron nuevamente el NaCl y una placa de hierrx @8 &n¥, 8 mm de
espesor. El inté&s en conocer el espectro del hierro radica principalmentpe las
paredes de ucontainerportuario esindar, de 3 0 4 mm de espesor son de acero siendo
el hierro el componente mayoritario de este material. Engar®l 2.12 se muestran los
espectros para NacCl, Fe y un espectro de fondo, todos conrearodi

Tambien en el caso del hierro resulta de igrconocer la respuesta gamma
promptpor absordn de neutrones egitmicos, asque nuevamente se irrédda mues-
tra colocando el absorbente de cadmio en el haz (Figura.2.13)

Por dltimo, en esta etapa de experimentos preliminares sa6rtath muestra de
nitrébgeno 1quido. El objetivo era observar la entiside 10,8 MeV que se genera en
el nitrogeno al absorber neutronésrhicos. Esta es la emigi gammaromptpor ab-
sorcibn de neutrone®tmicos nas energtica conocida. La amplifica@mn nuevamente
se redujo de modo que el rango de emesgletectables llegara en este caso hasta un
maximo de 12 MeV. La muestra cons@&en un termo de vidrio de 8 cm deadietro
interno y 20 cm de altura lleno de réggeno Iquido. La intersecéin del haz de 5 cm de
diametro con la columna de rdgeno determina un volumen de 125%t@ muestra
irradiada (Figura 2.14). En este caso la irradiacse realip durante 40 minutos con
el LINAC operando a 50 pps.
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Figura 2.9: Se muestra la calibradbn ener@a-canal del sistema de espectroscopia
gamma, realizada a partir de los espectros obtenidos pafd®@b, y las muestras de
NacCl, azufre y agua. El pico de menor eni@erge asocia a un gamma prompt de yodo,
componente del detector. Tar@bise inclug el pico de 511 keV debido a aniquilaai

de positrones.

A partir de los espectros de la Figura 2.8 y 2.12 se puede askinintensidad de
las emisiones observadas de las sustancias irradiadaslopzuwal se calcdl el area
de los picos trazando una recta que permite descontar appdamente las cuentas
por efecto Compton [Knoll, 1989] debidas a emisiones de éagguperiores (Figura
2.15).

Para calcular édrea de los picos, se seleccionaronimstes de integradin inferior
y superior,A y B respectivamente. Elrea del picoA,, esk entonces dada por:

B
Cs+Cp
A=Y 0By @)
i=A

dondeC; es el umero de cuentas en el canaConsiderando que en cada canal vale
la distribucbn de Poisson, el error en&@ead,, est dado por:

5 B— A\’
o= Ci+(Ca+Ch) ( ) . (2.2)

1=A 2
De esta manera, teniendo en cuenta el tiempo de irrédiate 960 segundos en
cada caso (salvo para el hierro donde la irradimaéiie de 1000 segundos) y la canti-
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Figura 2.10: Se muestran los espectros gamma prompt de la muestra de N&Cl, ir
diando la muestra con el haz directo e interponiendo unagticadmio de 1,12 mm
de espesor en el haz. La resta de estos dos espectros peenabdovaquellos gammas
producidos por absoréin de neutronegtmicos.

dad estimada de muestra irradiada setalariTabla 2.1 de cuentas netas por segundo
y por gramo. Se debe tener en cuenta que el flujo de neutroiegEs®s menos de la
mitad que a 100 pps (o sea2 10¢° n/cn¥s) y que la muestra se ubi@ 10 cm de un
Unico detector de Nal(Tl) de 22" (diametrox altura).

Para cuantificar la $&l debida a los gammas de bigeno, se integraron el es-
pectro de fondo y con la muestra de ageno entre 9800 y 11200 keV, es decir
teniendo en cuenta los eventos de simple y doble escapeeParado se obtuvie-
ron 0,08510,0045 cuentas/segundo mientras que con la muestra dgeanit la ta-
sa de contaje es 0,13¥9,0075 cuentas/segundo. Tomando en cuenta la cantidad de
nitrébgeno irradiada~100,8 g) y descontando el fondo se tiene que para un flujo del
orden de 1dn/cn¥s y a 10 cm de urinico detector de Nal(Tl) la 8al estimada es
(0,0005H-0,00008)—Cuentas

gramo segundo’

2.4. Conclusiones

Este Captulo empieza con las primeras pruebas con una fuent@pigaty un de-
tector de alta resoluan para conocer el espectro que ¢atesperar si se irradia un
compuesto clorado con neutronésmicos. Luego se mostde que manera se imple-
mentaron procedimientos de kchica de tiempo de vuelo para poder observar radia-
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Figura 2.11: Gamma prompt por abso@n de neutronesetmicos. A los espectros
de la Figura 2.8 se restaron los espectros de altura de pusdizados colocando la
placa de cadmio en el haz. De esta forma se remtavicomponente gamma debida
a absorcon de neutrones eg@itmicos. Notar que la emisn del yodo es muchoas
intensa cuando la muestra es agua. Esto se debe a que la simpate neutrones
hacia el detector es mayor en ese caso debido aligieno presente en la muestra.

cion v durante la operaén de una fuente de neutrones pulsada que, en el momento
de la generadin produce abundantes fotones y ruido electroraigm que interfieren
con la s@al que se desea detectar.

Para hacer los primeros experimentos, se seleccionardare] el nittogeno, el
hidrogeno y el azufre por ser componentes de contaminantesiiadies (cloro), ex-
plosivos (hidbgeno y nitbgeno), drogas (cloro, hidgeno y nitbgeno) y algunas ar-
mas qumicas (hidbgeno, azufre y cloro). El hierro tan@i fue estudiado debido a que
las paredes de un “container” son de ese materiat@no los recipientes dentro de
los cuales podan encontrarse los contaminantes, explosivos e insumasrdenento
guimico.

En todos los casos se han irradiadolvoénes relativamente pedigs, menores a
200 cnt (y 200 g) e irradiaciones de entre 10 y 40 minutos, con la ma@sho nas
de 10 cm de urlinico detector, una frecuencia de pulsado que es la mitadaiemo
posible por la fuente y un flujo de neutrones del orden@@eneutronesérmicos por
cenimetro cuadrado y segundo. Tarabise irradd colocando cadmio en el haz para
poner de manifiesto que los gammas observados son prodecidgosmayor parte por
absorcdn de neutrones del rangermico.
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Figura 2.12: Espectros gamma prompt de NaCl y Fe. La muestra de NaCl estuvo
constitida por dos cajas de sal de mesa de 1 kg cada una colocadasiersebre el

haz de neutrones. Para estudiar las emisiones de hierro péeéroomo muestra una
placa de acero coim de 8 mm de espesor.
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Figura 2.13: Espectros de gammas prompt de una placa de acero de 8 mm d®espe
irradiada con haz directo y colocando un absorbente de cadmi

Mediante un aalisis de los espectros de altura de pulso obtenidos, sef@nado
lasareas de las emisionesamintensas de los elementos de iesanencionados antes
y se han obtenido tasas de contaje estimativas por unidaehaled y de masa para las

44



2.4. CONCLUSIONES 45

T T T T T T T T T T E|
—o—125ccde LN, | ]

—2—fondo

0.1 5 Aniq. ee”; 511 kev

0.01

“N;10829keV 3

1E-3
F + picos de escape

Cuentas / monitor

1E-4 |

IE-5 |

1 L 1 L 1 1

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

E (keV)
Y

Figura 2.14: Espectro de gammas prompt de una muestra dégetno iquido. El
volumen total irradiado fue de 125 cc durante 40 minutos corumico detector a
10 cm de la muestra. Se compara con un espectro de fondo ssiraju&e observa un
mayor rumero de cuentas en las enixg correspondientes a la ensi de 10,9 MeV
del nitrbgeno y sus picos de simple y doble escape.
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Figura 2.15: Se muestra una de las emisiones del cloro (1164,86 keV) yia por
sobre la cual se calcula érea del pico empleando el algoritmo dado por la Expre-
sion(2.1.
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Elemento| E, (keV) (Wﬁ:—%>
H 2223,25 0,631(72)

cl 786,3-788,4 | 0,2565(73)

cl 1164,86 0,1793(65)

Cl 1951,14-1959,3% 0,0825(48)

S 840,99 0,0492(32)
Fe 6018,53 0,0066(16)

Tabla 2.1: Los valores de la Tabla permiten estimar la tasa de contajeupadad de
tiempo y de masa irradiada para el hialgeno, el cloro, el azufre y el hierro para un

flujo de~10°

cm

">~y un solo detector a 10 cm de la muestra.

condiciones experimentales abordadas (ver Tabla 2.1e@suh flujo de neutrones
relativamente peqi® y un solo detector a corta distancia de las muestras (10 cm)
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—_CAPITULO 111

Deteccbn no invasiva mediante
gammas instananeos: aspectos
tecnologicos

Todo lo que existe en el universo es
fruto del azar y de la necesidad.

DEMOCRITO

En este capulo se evalua el desemipe de la écnica desarrollada en configuracio-
nes experimentalesas similares a las de una situaitireal considerando aspectos
tecnobgicos implicados en la aplicdxi a la detecéin no invasiva de sustancias. Los
resultados de la Se@ri/2.3.1 demuestran que en condiciones casi ideales, dlesnen
tecnobgicamente relevantes como cloro, ageno e hidbgeno pueden ser detectados
con un haz pulsado de neutronésticos y un centellador de Nal(Tl). El desarrollo
pretendido en este trabajo considera que dichos elemeathisp, en un caso real,
hallarse ocultos por blindajes de radé@atigamma y de neutrones (deliverados o cir-
cunstanciales), encontrarse combinados con otros elemgrén cualquier posicn
respecto del detector. Se muestran a contifiuaekperimentos que representan com-
binaciones de elementos, blindajes, cambios de f@rsigiel desemg® de la écnica

en tales circunstancias.

3.1. Combinaciones elementales

Se realizaron experimentos tendientes a estudiar situesien las cuales las sus-
tancias de int&s no se encuentran en estado puro, sino cuando otros restega
encuentran presentes y son irradiados junto al elementathasDe hecho la mues-
tra empleada para observar las emisiones del cloro cortaemaen sodio, aunque la
respuesta dominante proviene del primero.
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Una de las situacionesas inmediatas que cdbresperar en una situaai real es
la influencia de las emisiones del hierro que @@ncontrarse en las paredes de los
contenedores portuarios. En la SétcB.2 se muestran resultados de experimentos
realizados espéicamente para estudiar el comportamiento del hierro cdinddje.

En este sentido, se redizin experimento en el que se irradiimulineamente
una muestra de nitgeno y una de hierro. Para ello se endpédetector raltiple, de
cuatro centelladores de Nal(Tl) conectados en paralelsqudescribe en la Seoni
1.1.2. La geometa empleada en este caso es la que se muestra en la/Figura 3.1.

Haz de neutrones

Nitrégeno
Plomo

Figura 3.1: Geometra empleada para irradiar las muestras de Bigeno y hierro
simultineamente y por separado. Se emplearon reflectores de Eadib cm de es-
pesor para incrementar la cantidad de neutron&srticos en la zona de las muestras.

Para este experimento se apet acelerador a 100 pps y el sistema constituido por
las muestras y el detector se ubia aproximadamente 540 cm del moderador don-
de el flujo de neutronetmicos incidente sobre la muestra era de aproximadamente
4,2x10°—%—. Para la adquision de los espectros se emplena ventana temporal de
habilitacbn desde 4Q:s hasta 8 ms, lo que pernditobservar la radiadh v-prompt
por absordn de neutrone€tmicos y con enefgs de hasta 90 eV. Hacia el lado del
que provienen los neutrones, los detectores se blindaneri@am de plomo para
disminuir la incidencia de radiam gamma déremsstrahlungy de activadbn en las
paredes de la casilla.

El nitrogeno se empéeliquido dentro de un termo de vidrio de 8 cm dardetro
interno. Dado que el haz de neutrones era de 5 cmédeetio, el volumen de ndgeno
irradiado fue de aproximadamente 125°cira muestra de hierro era un fragmento de
viga de perfil “tipo U” de 8 mm de espesor. Bloques de parafina da Ble espesor
se emplearon para reflejar neutrones hacia la zona de lasrasudsas irradiaciones
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fueron de 5 minutos y en cada condiciexperimental se hicieron entre dos y trece
irradiaciones consecutivas.

Antes de realizar la irradia@n de las muestras, se cabl@n energa-canal el siste-
ma empleando una fuente de americio-berilio para aprovéaleamison de 4,4 MeV
del 12C* (ver Secabn[1.3.1) debido a que luego se obseival rango cercano a la
emisibn de 10,9 MeV del nifsigeno y se considéradecuado calibrar al sistema en las
energas nas altas posibles.

Se realizaron en primer lugar irradiaciones con ebgino y el hierro simudtnea-
mente, luego se irradiel hierro solo y potiltimo se reemplazel nittbgeno por agua.
Todos los espectros correspondientes a cada configQaragisumaron y normalizaron
por la suma de sus monitores, para caracterizar cada $ituean la mejor estastica
posible (Figura 3.2).

hidrégeno de agua — e — Nitrégeno y hierro
— o — Sélo hierro
hierro —2— Agua y hierro

o
=}

ROI del nitrégeno

1E-3

nitrégeno

1E-4

Cuentas / monitor (u.a.)

1E-5

Ey (MeV)

Figura 3.2: Espectros de altura de pulso irradiando sind&wieamente hierro y
nitrébgeno, hierro y agua y tamém hierro solo. Se $mlan las regiones de intés
correspondientes al hierro y al nitgeno. Taml&én se observa la eméi de 2,2 MeV
en la irradiacion simulanea de agua y hierro. Se emplana ventana temporal de
habilitacion desde 4@s hasta 8 ms.

En funcbn de los espectros “suma” de la Figura 3.2 se seleccionasfréas
o rangos de int&s correspondientes al hierro y al ageno, y con esta informamsi
ad obtenida, se integraron los espectros de cada irrddiab® 5 minutos dentro de
dichos rangos, originando de este modo los datos para laaF3g8.

Lo que se manifiesta en los datos de la Figura 3.3 es que laidagate dispersin
de neutrones por el agua es mayor que con ebgéno y por eso en la figura de la
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Figura 3.3: Se muestran lareas bajo los espectros de altura de pulso en los rangos
de integés del hierro (izquierda) y de nitgeno (derecha). Cada punto corresponde a
una irradiacion de cinco minutos y las integrales se normalizaron por etitno de
cada irradiacion.

izquierda se observa una disminrtientre los puntos azules &nigulos) respecto de
los negros (cuadrados), ya que el termo se @doempre delante del hierro. En cambio
la regibn del nitbgeno no se ve afectada al intercambiar é#tteno por agua. Dicha
region es 6lo sensible a la presencia del pigeno, hecho que es de irésmpensando
en la aplicaciones ya que teniendo caracterizada estanrelgi ener@, un contaje
distinto del fondo en una carga en la que no G@bsperar este elemento pedestar
asociado a la presencia de explosivos o drogas. La@mts 10,9 MeV del nif\geno
tiene entonces dos ventajas asociadas a su altai@npog un lado séa muy dificil

de blindar una vez los neutrones han sido absorbidos y pmtazto no existen otros
gammagpromptde energa tan elevada.

Ademas de explorar la sensibilidad de una éegparticular del espectro se eva-
lud realizar un cociente entre déseas de inté&s. Este ratodo tiene la ventaja de
independizar laécnica, de la produa@n neutbnica de la fuente. En la Figura 3.4 se
muestra el cociente de laseas de nifrgeno y hierro para las configuraciones experi-
mentales exploradas.

En el experimento anterior, si bien se estudha combinaéin de sustancias, el
nitrogeno se irradi en estado puro. Naturalmente naaele esperar que se presentara
de este modo en un escenario real,cae se dis& un experimento que permitiera
evaluar si era observable la presencia del este elementuawt mismo estuviera
presente como compuesto de alguna sustancia; el mategal@fue la harina. En esta
sustancia el nitrgeno se encuentra en las piotes y, segn el fabricante, contiene 10 g
de proténa cada 100 g de harina. El digreno constituye aproximadamente el 16 % de
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Figura 3.4: Cociente déireas de nitbgeno y hierro. Un paametro de este tipo tiene
la ventaja de ser independiente de la prodéccheutbnica de la fuente. Los puntos
muestran que mediante estélaulo se puede distinguir entre las tres configuracio-
nes (a diferencia de lagreas por separado), en particular se observa que aeas
sensible a haber colocado agua o Bigeno junto al hierro.

la proténa con lo cual se tiene que en un kilo de harina hay aproximadte 16 g de
nitrbgeno.

Para este experimento el detector de cuatro Nal(Tl) sebyacalelo al haz de
neutrones de modo tal que la muestra irradiada quedarantadeea los detectores
tal como se presenfaren una situadn de inspecéin no invasiva. El nitsgeno se co-
locd nuevamente dentro de un recipier@anico de vidrio de 8 cm de @metro interno,
y a 20 cm del frente del detector. Rodeando parcialmenterébeibo se colocaron tres
bultos de 1 kg de harina de trigo, de modo que el haz pudiagarl nitbgeno sin
obsfculos. En la Figura 3.5 se muestra la geora@mpleada. El acelerador se dpar
100 pps y las irradiaciones tuvieron una dudaaile 10 minutos.

El experimento cuya geom@irse muestra en la Figura 3.5 consish irradiar
ocho veces durante diez minutos el difeno y la harina,&o la harina y luego el
fondo quitando las muestras del haz. Todos los espectro$ude de pulso se suma-
ron y normalizaron por el monitor. Tan# en este caso la calibranienerga-canal
se realib empleando la fuente de americio-berilio. En la Figura 8.énsiestran los
espectros suma, sobre las ocho irradiaciones en cada cawciiyu

Se calcub la integral sobre érea de intdrs correspondiente a la endiside 10,9
MeV del nitrbgeno y las eneigs en las que corresponde ubicar los picos de simple
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Detector

Haz de neutrones

Harina

Figura 3.5: Geometra empleada para irradiar las muestras de @igeno y harina
simulineamente ydo la harina para poner de manifiesto la presencia dedggno
como compuesto de esta sustancia.

0.1

hidrégeno

y/. en harina

0.01

1E-3

IE4 |

2 — o — Harina
L — »+— Harina y nitrégeno
1E-5 & — = —Fondo

Cuentas / monitor (u.a.)

1E-6 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n

Ey (MeV)

Figura 3.6: Espectros de altura de pulso para ocho irradiaciones de diemitos en

tres situaciones distintas: se irra@simulaneamente el nibgeno y harina, luegoddo

la harina y el fondo quitando las muestras del haz. Sakela ROI que corresponde

a la emisbn de 10,9 MeV del nifigeno y las cuentas debidas a simple y doble escape.

y doble escape. Dichas integrales, normalizadas por eltorafe cada irradiadin se
muestran en la Figura 3.7.

La cantidad de nifigeno 1quido irradiado por el haz de neutrones es aproximada-
mente de cien gramos. La cantidad irradiada sobre 1 kilo dieshsefa como ndximo
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Figura 3.7: Para cada irradiacon de fondo, harina y nilgeno y élo harina se in-
tegro el espectro en la regn que corresponde a la emisi de 10,9 MeV y los picos
de simple y doble escape. Se observa que @ando se quit el nitrbgeno 1quido
aparecen cuentas en la régi considerada debido al nitgeno en harina.

cercano a 16 gramos si el bulto fuera completameritad@por el haz. Esto no ocurre
en la geometa del experimento ya que el haz de neutrones tiene 5 cmadeettio

e incide sobre la cara de uno solo de los bultos de harina, d&8.@n¥. Si no se
tomara en cuenta la dispa¥aidel haz al llegar a la muestra, el rolen irradiado séa
de ~180 cnt donde sdrn de esperar aproximadamente dos gramos dageitio. Sin
embargo la disper8h no puede ser despreciada ya que la cantidad dedgedo en la
harina es alto y por lo tanto el volumen total irradiado fi@der mayor de modo que
la cantidad de nifgeno tamk&n mayor que dos gramos. En otras palabrasfialsie
nitrogeno en harina corresponde a una cantidad de entre 2 y 16gram

3.2. Blindajes

Era de intees conocer si lagcnica permite determinar la presencia dedgéno
o cloro a traes de un blindaje similar al que ofrece la pared de un “coetayncual
sefia en ese caso la atenuatide la sBal, tanto por absoran de neutrones del haz
cuanto por la radiabn y-promptque se desea detectar.

Se dispuso un arreglo experimental que permitiera detamtardisminuddn en la
sdial asociada a gammasomptde cloro o nitbgeno debido a un blindaje de 3 mm
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de acero. La geomé&rempleada se muestra en la Figura 3.8.

blindaje de plomo centellador

Figura 3.8: Esquema de la geom@rempleada para evaluar el efecto de 3 mm de
acero como blindaje para las emisiones del cloro y delag&no.

Las muestras se colocaron a 20 cm del frente del detectoradedyal(TIl) y se
irradiaron durante siete minutos en la experiencia contedgeno y cinco minutos
cuando la muestra empleada fue el NaCl. Entre el detector yiéssima se coldcuna
lamina de acero de 3 mm de espesor que se presentaba comgehtiadalos neu-
trones incidentes y para los fotones de las muestras quardidgar al detector. La
muestra de niigeno consisti nuevamente en un termo de vidrio de 8 cm darditro
interno con nitbgeno lquido en su interior. Para estudiar el efecto del blindafges
las emisiones del cloro se colocaron dos kilos de NaCl comstraudara las irradia-
ciones del nitbgeno y tamk#n para el cloro las muestras se encontraban pegadas al
acero.

A partir de los espectros de altura de pulsos para élgetno y el cloro, se seleccio-
naron regiones de intes correspondientes a las emisionésimtensas que luego, en
cada irradiadn, se usaron para integrar y normalizar por el monitor. Beterminar
el efecto que teia el acero como blindaje se compararon las cuentas netsddn Si
el blindaje se encontraba presente con el caso en que nalmaest decir que en cada
caso se reétel correspondiente fondo, que en el caso con blindajefgigniradiar
solo la placa de acero. En las Figuras|3.9 y 3.10 se muestrasfmctros de altura
de pulsos, con la muestra de NaCl y ageno respectivamente, y séakan lasareas
de inteés. En cada caso tangini se muestran las cuentas netas (normalizadas) con el
blindaje de acero y removiendo el mismo.

De la comparadin sobre los valores obtenidos para las cuentas netasamchai
con el blindaje y removiendo el mismo se ediitta atenuadin de la sial para el
caso del cloro y el nifxgeno. Tomando el promedio de los valores y calculando el
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Figura 3.9: Espectros de altura de pulsos (izquierda) para la muestra€l bajo el
blindaje de 3 mm de acero, en donde séada la regbn de inteés con las principales
emisiones del cloro. A la derecha se muestran las integi@gescorresponden a las
cuentas netas con el blindaje y removiendo el mismo.
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Figura 3.10: Espectros de altura de pulsos (izquierda) para la muestraittégeno
liquido bajo el blindaje de 3 mm de acero, en donde 8alsda regibn de inteés que
contiene a la emiéin de 10,9 MeV y los picos de simple y doble escape. A la derecha
se muestran las integrales que corresponden a las cuentas wen el blindaje y
removiendo el mismo.

cociente se tiene que la atenuackes, en promedio, un 24 % para el cloro y un 16 %
para las emisiones del rogeno. En otras palabras, 3 mm de acero son para el cloro
aproximadamente un 60 %am atenuantes que para la efsile nitbgeno.
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Naturalmente la atenudxi del haz de neutrones es la misma en ambos casos, lo
gue hace la diferencia es la eriergle la radiaéin gamma, para el caso del cloro se
tienen fotones con endesg entre 0,8 y 2 MeV mientras que en el caso debgéno
son de 10,9 MeV. Considerando al acero como hierro se puetldaralna atenuagn
gamma en base al valor de tablas del coeficiente de abaa@nimasa [Hubell, 2004]

y la densidad del hierro (7,86 g/émPara 3 mm de hierro y considerando una eigerg
de 1,372 MeV como valor medio de las emisiones del cloroesetijue la atenuamn
gamma es del 33 %. Para el bigeno el mismoalculo para una emish de 10,9 MeV
arroja una atenuain del 21 %. Taml@n para los resultados calculados resulta que la
sdial del cloro se atdra un 60 % ras que la del nif\geno.

3.3. Sensibilidad a la posi@n

La tecnica de tiempo de vuelo permite registrar por medio de ulificaror el
instante, respecto de un tiempo cero, en el que un eventgisaelo en un detector.
Tal evento puede ser, en nuestro caso, la déiradeé un neutn en un detector de
3He o bien un fobn v-prompten un centellador. Si una fuente de neutrones produjera
pulsos monoeneddicos de neutrones en un dado instante, entonces cadaeague
neutrones tard@ un tiempo bien definido en recorrer una determinada distérasta
un absorbente. Colocando un detectarerca de la muestra, despreciando el tiempo
gue los fotones tardan en recorrer la distancia muestescibety registrando el instante
en el que dichos fotones fueron detectados es posibleritdatistancia de la muestra
a la fuente de neutrones, en otras palabras su pasici

Como se ha mostrado en el las secciones 2.3 y 3.&ctada desarrollada ha mos-
trado sel(til para detectar la presencia de determinados elemekposvechando que
la fuente es pulsada y empleando el codificador de tiempo ele e realizaron ex-
perimentos que demuestran la factibilidad de determindistancia de una sustancia
respecto de la fuente de neutrones. Para realizar los mgr#os en este sentido, se
emplé el detector de cuatro centelladores descripto en la &edci.2.

Para las primeras pruebas se liugoner de manifiesto que un espectro de tiempo
de vuelo de neutrones obtenido sobre eventos de fotprsesvéa modificado si la
muestra y el detector se ubicaban en distintas posicior®s &b haz de neutrones,
a diferentes distancias del moderador. La gedmefne se ari para dichas pruebas
se muestra en la Figura 3.11. EI LINAC se dper100 pps y 2%A empleando un
moderador de polietileno de 4 cm de espesor. La muestralalégg el NaCl debido
a la buena intensidad de suhaéy-prompt Una caja de 1 kg se coloa 600, 700 y
800 cm del moderador con el detector debajo, a una distaacrzagor a 10 cm desde
el frente del mismo y el punto en que el haz inaidobre la muestra.
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Figura 3.11: Geometra empleada para irradiar la muestra en tres posiciones sepa
radas por un metro de distancia entre si. La muestra, 1 kg de Na€l detector se
colocaron a 600, 700 y 800 cm del moderador donde se obtuvespectros de tiempo
de vuelo.

Con la muestra a 600 cm del moderador, se admuini espectro de altura de pul-
sos irradiando la muestra durante cinco minutos. Témbin espectro sin muestra se
registb durante el mismo tiempo. Dichos datos se emplearon pantfidar la regdon
de inteés, en la que se encuentran las emisionas mtensas del cloro, de modo de
discriminar los pulsos para procesarlos con el codificagotigmpo de vuelo. Una
calibracbn energp-canal se real@ empleando la fuente d€Co con el LINAC en
funcionamiento a efectos de realizar la calibbacen las verdaderas condiciones de
trabajo. En la Figura 3.12 se muestran los espectros mextisry la regn de inteés
(ROI) sobre la cual se discriminaron los pulsos.

Con los pulsos discriminados en la regide las emisiones del cloro se obtuvieron
los espectros de tiempo de vuelo, de 4000 canalegiy @ ancho de canatiell
time). El codificador se empéehabilitado por una ventana temporal apropiada entre
pulsos de LINAC, desde 40s posteriores aj-flash hasta 800Q:s. Cada irradiadin
de la muestra o el fondo tuvo una dukatide diez minutos y se obtuvieron espectros
como los que se muestran en la Figura B.13, en ese caso corsirana 600 cm del
moderador.

Si bien cada irradiéin era de diez minutos, para lograr mejor efstich (sobre todo
en las posiciones as alejadas del moderador) se realizaron hasta cuatrtiaites
Cuyos espectros se sumaron y normalizaron por el monitorefiere a la produc-
cion neutbnica del acelerador. Para la muestra a 600, 700 y 800 cm dsnanabor
se obtuvieron los espectros que se muestran en la Figuradhide los fondos co-
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Figura 3.12: Espectros de altura de pulso irradiando la muestra duraime@ minutos
en la posicdbn a 600 cm del moderador. Sefisda el rango de canales seleccionados
con el discriminador para procesar con el codificador de fende vuelo.
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Figura 3.13: Espectros de tiempo de vuelo con la muestra en 600 cm. Elradele
se oped a 100 pps y el codificador de tiempo de vuelo se ajpata registrar eventos
en 4000 canales de j2s. Los espectros con muestra y fondo mostrados corresponden
a una irradiacbn de diez minutos.

rrespondientes fueron restados y sBade el naximo para apreciar el cambio en la
distribucibn de tiempos en la medida que la irradiscse realiza en diferentes posi-
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Figura 3.14: Se muestran los espectros de tiempo de vuelo obtenidosaincal la
muestra de NaCl en tres posiciones distintas respecto delnaoie La posicon del
detector respecto de la muestra se mantuvenita en las tres oportunidades. Las
posiciones de irradia@n se encontraban separadas por un metro de distancia.

Las elecadn de las posiciones en las cuales se realizaron las irfadéescobede-
ce a un criterio tecnébico. Un “container” portuario posee, aproximadamenis, u
seccon de tres metros de lado (290 cm de altura y 250 cm de anchaese con-
dide® importante determinar si un espectro de tiempo de vueldrais cambios
apreciables para movimientos de la muestra dentro de ege.ran

Como se observa en la Figura 3.14 dartica es sensible frente a desplazamientos
de la muestra del orden de un metro. En este caso el detectmiceatraba en una
posicbn fija respecto de la muestra, en lo que fue un experimenliongrar mas que
una prueba realista de ladnica. Sin embargo permite confirmar que al colocar una
muestra a seis, siete u ocho metros el espectro de tiempoette se1ve modificado
a simple vista, basta observar la positdel maximo para afirmar que la resoloai
espacial, hasta aqui, es de al menos un metro, lo que retaesetercio del ancho de
un “container”.

Basados en la misma geoniatse hicieron otras pruebas. En las posiciomefds,
a 600 y 800 cm del moderador, se ntola muestra sobre el detector y se la iréaeln
cuatro posiciones, adéxs de la central que ya se halbbservado. Las posiciones
elegidas son sigtricas respecto del detector tal como se muestra en laaFsgiib.

Tambien en este caso se realizaron irradiaciones de diez minuéolsiego al pro-
cesar los datos fueron sumadas y normalizadas por el maaoitdr A los espectros
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Figura 3.15: Geometra empleada para estudiar el efecto de pdtpsedesplazamien-
tos de la muestra sobre el detector.

adquiridos irradiando la muestra se les@asdtfondo. Los espectros de tiempo de vue-
lo obtenidos son los que se muestran en la Figura 3.16.
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Figura 3.16: Espectros de tiempo de vuelo obtenidos al irradiar la maedérNaCl en
cinco posiciones sobre el detector (fijo). Todo el sistem#s® a 600 cm (izquierda)
y a 800 cm (derecha) del moderador.

Dichos espectros muestran que la intensidad defilal se ve modificada al mover
la muestra sobre el detector. Esta vabacs la combinadn de al menos tres factores:
la intensidad de la radiam gamma depende de la distancia entre la muestra y los
centelladores, tambén existe un efecto de autoblindaje de la radiaggamma que va
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de la muestra al detector y poltimo existe una colimabn en la detecéin debido al
blindaje de plomo utilizado para disminuir la incidenciarddiacon gamma de fondo.
Para notar ras claramente el cambio de intensidad frente al pasaje dedatm, se
integraron los espectros de la Figura 3.16 para todo tierapoatio tal que se obtiene
un perfil de la intensidad gamma registrada por el detectatada por el autoblindaje,
la posicbn de la muestra sobre el detector y el blindaje de plomo (&igLL7).
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Figura 3.17: Se muestra la intensidad de lafse v-prompt en fundn de la posidn
de la muestra sobre el detector. La prueba colocando tods&nea, muestra 'y detec-
tor, a ~600 y~800 cm del moderador y realizando desplazamientos de 8,%da d
muestra sobre el detector.

Pensando en una posible apliéactide la écnica, era importante determinar la
relacbn existente entre el aximo del espectro de tiempo de vuelo y la pasiaile la
muestra respecto del moderador. Para grandes desplarmsna orden de un metro,
el cambio de posibin del maximo se aprecia a simple vista. Sin embargo se propuso
hallar una manera de obtener inforn@acide los espectros de modo tal de alcanzar
mejores resoluciones espaciales.

Se establed un netodo nungrico para ajustar los espectros de tiempo de vuelo
proponiendo las siguientes Bif@sis y aproximaciones que los mismos se rigen por
una expresin con dos pametros de ajuste. Se consiolgue la eficiencia,, del de-
tector de fotones es constante en el rango de enemy el cual se discriminan los
pulsos. El modelo tambn supone que para la eniexrgle los neutrones incidentes, la
seccon eficaz de absor@n de la muestra es de tiggv. Y por Gltimo se propone que
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los neutrones del espectro incidente tienen una distbbute energ de Maxwell co-
rrespondiente a un moderador a temperatura ambiente. keséixpque establece los
valores que debe tomar el espectro en fandel tiempo(’'(t), est dada por:

P
(t —tg)?

Py
(t —tg)®

C(t) = erp | — ; (3.1)

dondeP; son los paametros de ajuste 4 el tiempo de retardo eleénico. Los de-
talles materaticos y fsicos que llevaron a deducir la exp@si3.1 el lector podr en-
contrarlos en el Apndice B.

En la Expresin 3.1, el paametroP, es el que permite deducir la distancia de vuelo,
L, desde el moderador hasta la muestra ya quedssto por:

M ns*\
P, = QkTL = (2078ﬁ> L=, (3.2)
dondek es la constante de Boltzmanh,la temperatura del moderador en grados
Kelvin (293,6°K) y m,, y la masa del neubn.

A partir de un espectro medido es posible generar especéngzefimentales
sintéticos” por el nétodo de Montecarlo. Para cada canal de tiempo de un espectro
experimental, se tiene un valor de cuentas normalizadgs), y su incerteza o error
e(t). La generadn de un espectro sitico consiste en establecer un valor artificial
de cuentas normalizadas a partir@gt) y e(¢). Para ello se emplea una subrutina de
MATLAB que genera aimeros aleatorios con una distribdicinormal, bajo el reque-
rimiento de que tal distribuoh tenga valor medic’,(¢) y desviacbn esandare (ver
Apéndice B).

A partir de cada espectro experimental se gemarconjunto de 500 espectros que
se ajustaron por el @todo de cuadradosinmimos sobre los pametrosrP; y a los que
se calcub el tiempo para el cual el especto tiene uaamo,,,... Finalmente en cada
posicibn se obtuvo un vector de 500 valores para cadarpetro de ajuste y dg,...
que fueron promediados. Por la ExptesB.2 obtener un valor medio del panetroP,
es equivalente a obtener un valor mediadddodos los éalculos se realizaron con una
rutina desarrollada y ejecutada en MATLAB. En la Figura 3d.&siestra un ejemplo
del espectro experimental, una curva de ajuste promedidistograma sobre los 500
valores del. calculados para el caso de la muestra a 600 cm del moderador.

Para cada posian en la que se colécla muestra, se midicon cinta netrica la
distancia respecto de la salida del tubo de vuelo. A partiurd@lano del tubo de
vuelo y la distancia parcial mencionada se estima la distaalanoderador.,,,. A
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Se muestran los resultados de ajustar los espectros dediei@puelo

Figura 3.18

para las posiciones centrales a 600 cm (arriba) y 800 cm dederedor (abajo). La

tros de ajuste obtenidos

bre los pane
. En la columna de la derecha se muestran los respeactivo
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Figura 3.19: Longitudes de vuelo medidas con una ciné&tnca se comparan con las
calculadas a partir del ajuste mediante la Ecuat.1. Sobre los puntos se reélizna
regresbn lineal que muestra que las distancias de vuelaresbrrelacionadas, a me-
nos de un corrimiento en la ordenada al origen de aproximaelae 20 cm de las
distancias de vuelo nugnicas respecto de las obtenidas manualmente.

un espesor de 5 cm, la resoldiciobtenida es excelente.

La identificacon del maximo del espectro es sencilla desde el punto de vista del
calculo. Conociendo la rela@mn entre dicho r@aximo y la distancia de vuelb, es po-
sible obtener de un modo directo dicha inforn@ca partir de un alisis mas simple
del espectro. En la Figura 3.20 se muestra la refaentre el tiempo que maximiza los
espectros (re@n termica) y las distancias de vuelo obtenidas del ajuste.

En un escenario tecrfgico la geometa se podia presentar muy distinta, con el
detector ubicado en una poginifija, y en una modalidad de “reflé”. En tal caso
los espectros de tiempo de vuelo seiamrafectados en intensidad deéiakepor la
posicbn de la muestra respecto del moderador (flujo de neutrongs) su posidn
a su vez respecto del detector. EI modelo de ajuste inclugadisminucdbn del flujo
neutonico inversamente proporcional al cuadrado de la distagwire la fuente y la
muestra.

Sedin la medicdbn manual de distancias y la informanicontenida en planos del
tubo de vuelo, las posiciones centrales de irradiaeran de 591, 691y 791 cm, las
cuales hasta aqfueron llamadas posiciones de 600, 700 y 800 cm al moderBeor
modo tal que segn los resultados del ajuste obtenido (ordenada al origesieauna
diferencia, sisteidtica, de aproximadamente 20 cm entre lo calculado a partiog
espectros y lo medido manualmente (ver Figura/3.19).
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Figura 3.20: Relacbn entre las distancias de vuelo y ehrimo del espectro de tiem-
po de vuelo. Conocida la relamn entre estos dos pametros previamente, se puede
estimar en forma sencilla la posan de la muestra a partir de conocer edmimo del
espectro de tiempo de vuelo.

3.3.1. Experimento realista

En el contexto de las posibles aplicaciones, sefdiga experimento cuya geo-
metia fuera nds representativa de un caso real. Para ello se @abdetector en
posicibn horizontal de modo tal que el haz de neutrones pasara ponadeéste y
las muestras pudieran ser colocadas en una posérifrentada (ver Figura 3.21).

Delante del detector se colocaron 2 kg de NaCl en forma exganes decir una
caja al lado de la otra, perpendiculares al haz de neutrbaesuestra se ubica 30
y a 80 cm del frente del detector y se hicieron irradiacioreslidz minutos, totali-
zando teinta y cuarenta minutos respectivamente. Con latrawedocada tambin se
realizaron en cada caso irradiaciones, los mismos tienp@sponiendo un filtro de
cadmio de 0,8 mm en el haz de neutrones para absorber losmesiérmicos. En la
Figura 3.22 se muestran todos los espectros de tiempo de megicionados y los re-
sultantes de restar a las mediciones con haz directo, aquehlizadas con el cadmio
en el haz. Observando los espectros de la derecha, se natarinmento del naximo
del espectro en fungn del cambio en la posi@mn de la muestra. El tiempo en que se
ubica aproximadamente elaximo en cada caso egsdado con lineas verticales.

El frente del detector se encontraba ubicado a aproximaatan®@0 cm del mo-
derador. El tiempo que a un nedtrde 0,2 eV le lleva recorrer esa distancia es apro-
ximadamente 900s. Naturalmente neutrones menos eagogs tardaan nas tiempo
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Figura 3.21: Arreglo experimental montado para probar la sensibilidald ttcnica

a la posicbn de la muestra en condiciones de mayor realismo, con ettbeten
posicibn de reflexdn y en una posioin fija a un lado del haz de neutrones. La muestra,
de 2 kg y 5 cm de espesor de NaCl, se anlac30 y a 80 cm del detector, esto es a
unos 600 y 650 cm del moderador respectivamente.
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— ~— Muestra a 80 cm. I 1 P
. 10 + ot 4
— o — Muestra a 30 cm. Cadmio en el haz de neutrones t€rmicos

—v— Muestra a 80 cm. Cadmio en el haz

—— Muestra a 30 cm del detector
—— Muestra a 80 cm del detector

Cuentas / monitor (u.a.)
Cuentas / monitor (u.a.)

Tiempo (1)

Figura 3.22: Espectros de tiempo de vuelo para la muestra de NaCl a 30 y 80 km de
detector, con haz directo e interponiendo un filtro de 0,8 nencadmio (izquierda).
Los eventos por absofm de neutronesetmicos se obtuvieron restando el espectro
con haz filtrado del registrado con haz directo en cada casoecha).

en recorrer tal distancia y por endgnamas si la distancia fuera mayor. Teniendo eso
en cuenta, se ajustaron los espectros de tiempo para egammsa por absoron de
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neutronesérmicos desde los 9Q6s (ver Figura 3.22) de modo quéls fueron consi-
derados aquellos eventos producidos por neutrones de reead que 0,2 eV, 0 sea
termicos, y se empéeel mismo procedimiento de ajuste explicado antes. En lar&ig
3.23 se muestra el resultado de los ajustes mediante |lapageEdin sobre los espec-
tros experimentales de una curva (roja) obtenida con el @darsobre los parametros
de ajuste, en este casale dos, y los histogramas que surgen de calcular la distanci
de vuelo en cada ajuste de un espectresict.

120 — , 160

O Datos experimentales.
Muestra a 30 cm del detector
—— Curva de ajuste promedio

Cuentas / monitor (u.a.)

Tiempo (us) L (em)

o Datos experimentales.
Muestra a 80 cm del detector
— Curva de ajuste promedio

Cuentas / monitor (u.a.)

Tiempo (pss) L (cm)

Figura 3.23: Eventos por absoron de neutrone€tmicos en la muestra de NaCl a 30
y 80 cm del detector (aproximadamente 600 y 650 cm del modgrailla izquierda

de la figura se muestran los espectros experimentales y enczesd una curva calcu-
lada a partir de promediar los p@metros de ajuste sobre 500 espectrosesiods. A

la derecha se muestra la distribi@ei que se obtiene para la longitud de vuelo en cada
caso.
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3.4. Conclusiones

Se ha mostrado la sensibilidad deéartica desarrollada para determinar el cambio
en la posiagdbn de una muestra que absorbe neutrones y emite radigg@rompt Las
pruebas se realizaron con una muestra de NacCl, discriminaadeiando al codifica-
dor de tiempo de vuelo aquellos pulsos correspondientesem#siones @s intensas
del cloro. Inicialmente los experimentos estuvieron dtiag a verificar el cambio en
los espectros de tiempo de vuelo, manteniendo fija la pwsdel detector respecto de
la muestra. Luego haciendo desplazamientos grandes (uo)rdetmuestra y detec-
tor, y pequé@os de la muestra{8 cm) se verifié la validez de un modelo de ajuste de
espectros de tiempo de vuelo que permite determinaérnigamente la distancia entre
la muestra y el moderador. Luego se implendanta geometa mas representativa de
un caso real, manteniendo el detector en una posiiga de reflexdbn e irradiando la
muestra en dos posiciones separadas por una distancia de Bai@ ambas ubicacio-
nes la muestra se irradusando un filtro de cadmio en el haz y los espectros resultan-
tes, de eventos ocurridos por absorcile neutrone€tmicos, se ajustaron nuevamente
empleando el modelo probado con anterioridad obteniersddtaelos satisfactorios en
la determinadn de la posid@n de la muestra respecto del moderador.
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—_CAPITULO IV

Espectroscopia gamma de la reacon
191n(n, v)1%1n con Ge(Li)

La casualidad favorece a las
mentes entrenadas.

Louls PASTEUR

L as intensidades de las emisiones carastteas de un Btopo pueden depender de la
enerda del neutbn absorbido. En este Ciaiglo se muestran los resultados de un expe-
rimento en el que se estudiaron las emisiopgsomptdel indio. Empleando la&tnica

de tiempo de vuelo se estudiaron los espectrog-pd@wmptdebidos a la absor@n de
neutronesérmicos, y en forma discriminada los espectros espectaupidos por
absorobn de neutrones con engig entorno a la resonancia que el indio presenta en
1,45 eV. La relevancia de este trabajo radica en que se hiada&misiones que no

se encontraban entre los datos nucleares tabulados. Saldetecabn de In no es el
objeto de esta Tesis, en este @alp, adenas de realizarse un aporte a las bibliotecas
de datos nucleares, se muestran los resultados obtenatys die la implementain

una &cnicaltil para la determinadn de intensidades de emisiones gamma en diversas
muestras de intés. Es de notar que ladnica implementada en el marco de este traba-
jo de Tesis permite realizar estudios seleccionando ebrdagnerg de los neutrones
absorbidos.

4.1. Introduccion

El indio metlico en su estado natural astompuesto por dosaspos estables, el
131n y el 15In con una abundancia de 4 % y 96 % respectivamentel&én de''®In
es un emisor3~ con una vida media dex510'* afios. La secdn eficaz neutmica
del indio tiene tres importantes resonancias por debaj®ag/Lque corresponden al
isbtopo de mayor masa (Figura 4.1).
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Figura 4.1: Secobn eficaz de absorgn del''®In. Se s@alan tres de las resonancias
de absorabn, en 1,45 eV, 3,85 eV y 9,07 eV [Sndthal, 1990], y se observa el com-
portamiento 1/v a baja enelg,.

Debido a este trabajo fue posible observar emisiones gapnonaptgeneradas a
partir de la absoréin de neutrones de eng&ag entorno a la resonancia de 1,45 eV del
H51n, que no se encontraban en la bibliogadartaglioneet al., 2008].

4.2. Antecedentes en el tema

Los primeros trabajos sobre emisiones ganpnoanptdel indio datan de la@tada
del 50. Los autores de dichos trabajos realizaron esosimxgr@ns empleando neutro-
nes de reactores nucleares y detectores de radigaimma de baja resolaci, basados
en cristales centelladores de Nal(Tl) [Hamermesal., 1952 y Draper, 1958].

Luego la reacdn *°In(n,y)'*%In tambin fue estudiada para neutrones de dasrg
cercanas a las resonancias de 1,45 eV, 3,85 eV y 9,07 eV, amlpleomo fuente de
neutrones un LINAC y centelladores de Nal(Tl) para detdosagammas producidos
[Draperet al,, 1958]; en dicho trabajo se andliel espectro gamma hasta los 280 keV.
Afos despés con el surgimiento de detectores gamma de mayor resolaoimo el
Ge(Li), nuevos esfuerzos fueron realizados para conocemas precihin el espectro
energtico de la radiaéin gamma prompt del indio. Estos trabajos estuvieron orien-
tados principalmente a deducir el esquema de niveles dgiardel nicleo de!'®In
y propiedades nucleares como spin y paridades. Entre logjdsan@s importantes,
ya con detectores de Ge(Li), se pueden mencionar los der@nethal., 1970] donde
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se analizan los gammas prompt para erergesde 273 hasta 6400 keV [Latel,,
1970] y [Corviet al, 1974], que analizan sobre todo gammas de altas &sedg la
reaccon y [Rabensteiret al, 1972] y [Alexeevet al, 1976], que se concentran en
observar gammas prompt irradiando muestras con neutremaibs. Los resultados
deéstas y otras publicaciones han sido compilados (paraamagtidel rangcermico)
por [Blachot, 2001].

4.3. Experimento y resultados

El experimento se realizempleando los neutrones generados en el LINAC de
nuestro Laboratorio, que fue operado a 100 pps y una caerieetlia de 2%A. El
blanco del acelerador, el moderador y los reflectores dd@esfidispusieron ség la
configuracbn descripta en la Sedri 1.2.1, y las irradiaciones se realizaron extrayendo
neutrones por el tubo oblicuo con el haz colimado de 5 cmataeliro. La muestra, una
[amina de 10 cm de lado y 0,95 mm de espesor de indio natur@9(9®de pureza),
se colo® a 726 cm de la fuente de neutrones, formando su normahgulo de 45
con el haz incidente. Para la detégtide la radiadéin gamma se empbes| detector de
Ge(Li) descripto en la Sedmn 1.1.2. El detector se encontraba por debajo del haz de
neutrones, a 14,3 cm del centro de la muestra y, para disnténtadiacon de fondo
proveniente de reaccionpsompty activacbn de los alrededores se emplearon cuatro
ladrillos de plomo de &10x 20 cn? que junto una mesa de hierro que soste¢ado el
montaje (Figura 4.2).

Los pulsos provenientes del detector fueron procesadokeantgo la elecnica
que se describien la Secd@n/1.2.1. Los espectros de tiempo de vuelo se registraron
en 4096 canales de /2s de duradn y los espectros de altura de pulso (PHA), en
un multicanal Canberra Serie 35, empleando 2048 canalesnBosacasos los datos
fueron transferidos a una PC para su procesamiento.

En un experimento de tiempo de vuelo detectando ganpmmaspt provenientes
de una muestra, la selebnoide una ventana temporal equivale a seleccionar un rango
de energas de los neutrones que han sido absorbidos (Emudc#). Si bien el ob-
jetivo central de este experimento fue observar los ganprasptgenerados en el
indio por absor@n de neutrones entorno a la resonancia de 1,45 eV, en piiger |
se obser® un espectro amplio de tiempos de eisde los gammagrompt. Lue-
go, observando el espectro antes mencionado, se selemidoa rangos de tiempo
(enerda) mas acotados para adquirir los espectros de altura de pulsos.

En la Figura 4.3 se muestra el espectro de tiempo de vuelaidbtprocesando
todos los pulsos del Ge(Li) para todos los fotones cuya énérgra mayor a 50 keV.

En el espectro de la Figura 4.3 se observan importanéesmos o, en otras pala-
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40 mm Lamina de indio
espesor: 0,95 mm

Haz pulsado
de neutrones

Mesa de hierro

Blindajes de plomo

Figura 4.2: Configuracon experimental. Unamina de indio se coldcen el haz pul-
sado de neutrones. Debajo de la muestra, fuera del haz, sé ebiletector de Ge(Li).
El detector se blind parcialmente con plomo para reducir la incidencia de rauia
gamma de los alrededores. La mesa de hierro que sostuvo ¢hj@dambéen contri-
buyb al blindaje.

bras, tiempos para los cuales se producen mayor cantidahtte@s desde la muestra.
Dichos maximos corresponden a emisiones gamma producidas pocaibss de neu-
trones de enefgs entorno a las resonancias de 9,07, 3,85y 1,45 e\/diel(tiempos
cortos), mientras que para tiempoasiargos se observa uraximo debido a la distri-
bucion “Maxwelliana” del espectro de enéagde los neutrones incidentes. Estos son
neutrones que pertenecen al rangiortico de enefigs.

Como se muestra en la Figura 4.3, dos rangos temporales fael@rcionados,
dentro de los cuales los gammas fueron analizados en akypalso con el multica-
nal. Lagatetemporal A, desde 700 a 698@ permitd adquirir espectros de aquellos
gammaspromptproducidos por la absokm de neutrones del rangermico (0,0056
a 0,57 eV). Por su parte, por medio degltetemporal B se obseévy clasifi® los
gammagromptproducidos por absorciones de neutrones de &amentorno a la re-
sonanciade 1,45eV (0,9 a 2,43 eV).

Las mediciones empleandodatetemporal B aderas fueron realizadas colocando
una Bmina de cadmio de 1,12 mm de espesor a la salida del tubo lie paea evitar
gue neutronegtmicos alcanzaran la muestra. Adsnpara ambas gates, se tomaron
regularmente mediciones de fondo, removiendo la mueskitzadeEstos espectros de
fondo fueron restados de los espectros obtenidos en prasknia muestra.

En todos los casos ad@sise normalizaron los espectros por las cuentas del detec-
tor de referencia o “monitor”. Dicho detector cuenta nendsodurante una irradiai
de manera tal de tener en cuenta las fluctuaciones en la piéduteutdnica del
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Figura 4.3: Espectro de tiempo-de-vuelo de neutrones obtenido entgidas gam-
mas producidos por la captura de los neutrones en el indioccedial destopen el
codificador de tiempo de vuelo. Se endgppara esta mediéin una ventana o “gate”
temporal amplia entre pulsos de LINAC. Se observan las regnaside menos endey

del indio y una componente Maxwelliana para tiempa@sitargos (neutrones de me-
nor enerdga). Se indican las gates temporales, A y B empleadas luegorpalizar
espectros de altura de pulsodls de aquellos gammas que fueran detectados dentro
de dichos intervalos de tiempo.

acelerador (ver Sedm/1.2.1).

Para procesar los datos obtenidos se tuvo en cuenta la eieceel detector de
Ge(Li) provista por el fabricante y verificada en nuestratalorio antes de realizar
este experimento (Seéri/1.1.2). Aderas el sistema de adquisici gamma fue ca-
librado en enerig empleando fuentes d&Ba, !*"Cs y % Co. La adquisidn de los
espectros de calibram se realid quitando la muestra del haz y adquiriendo con el
acelerador en funcionamiento normal. Se réalina medidn al comienzo y al final
de cada th para controlar la estabilidad del sistema.

La relacbn entre canal y eneig fue lineal entre 50 y 1500 keV, siendo el rango
energetico de inteés para esta muestra en particular de 50 a 500 keV. En la Figura
se muestran los espectros de altura de pulso obtenidosgsareediciones en las dis-
tintas gates temporales luego de calibrar el sistema ygiotos mismos por eficiencia
y descontar el fondo.

Puede verse que los espectros de énellg los gammas emitidos por la muestra
dependen de la enéegde los neutrones absorbidos. Pargdgetemporal A, corres-
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Figura 4.4: Espectros PHAArriba: emisiones gamma prompt y de decaimiento
(lineas indicadas con (d) medidas durante un intervalo teadpgue considera los
tiempos de llegada a la muestra de neutrones del rabgmito gateA). Abajo: es-
pectro de altura de pulsos de aquellos gammas prompt o@sidirante un intervalo
temporal que coincide con la llegada a la muestra de neus@us energa en torno
ala5eV.

pondiente a neutronesrimicos, se observan tres emisiones originadas en el decaim

to 5, 139,9 keV, 161,8 keV y 415,5 keV. Dos de estos picos, que idarsgialados

con la letra (d) en la Figura 4.4, desaparecen para el espemtrespondiente a los
neutrones cuya endgegse encuentra en torno a 1,45 eV. @eta referencia [Firestone,
1996], las emisiones de 140 y 415 keV se originan en el deeatmide 54 min de
vida media) del*°In al 1'°Sn excitado, sin embargo en el espectro que corresponde
a lagateB, la emisbn de 415 keV ha desaparecido. Esto sugiere que la@mugie

se observa de 139,6 keV puede ser atribuida a un gapnomapt por absordn de
neutrones de 1,45 eV.

En ambos espectros se observa la @misms intensa en-272 keV. Es por esa
razon que se ha elegido atea de ese pico como referencia para calcular las intensida
des relativas de las dérm ineas. Lasreas se calcularon integrando los picos de modo
tal de descartar érea por debajo de una poligonal entre lostes de integraéin, con
el fin de descontar las contribuciones por efecto Compton.
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Los valores de intensidad obtenidos fueron corregido®nelo en cuenta la ab-
sorcbn de neutrones de enéag dadas por lagatestemporales @rmicos y entorno a
1,45 eV) ,y tamb#n por la atenuadh de gammas en la muestra @ulice A). Las in-
tensidades relativas se compararon con datos de otroga(iabensteiat al,, 1972;
Alexeev et al, 1976]. Para neutronegrimicos se hizo esto con el fin de validar el
método de alculo de intensidades y el procedimiento de cordatgior atenuadin
llevado a cabo. En la Figura 4.5 se muestran las intensidatiivas obtenidas y se
las compara con los datos tabulados [Rabenstesh, 1972; Alexeeet al,, 1976].

120 T T

O Rabenstein (1972)

L ® Este trabajo (2008)
100 |- i % o Alexeev (1976) B
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Figura 4.5 Gamma prompt por absoi@n de neutronesttmicos. Se comparan las
intensidades relativas obtenidas con otros datos pubbsd&®abensteirt al, 1972]

y [Alexeevet al, 1976]. Se observa un buen acuerdo entre los resultadosoloe
en este trabajo y los de trabajos previos, lo que validaglenica de espectromédr
empleada y el étodo de determina@n deareas.

Los datos mostrados en la Figural4.5 referentes a otroseayfoeron obtenidos
con detectores de mayor resoluti Es por eso que para realizar la compdnacios
datos originales fueron condensados sumando las intelesidde aquellos picos no
resueltos por nuestro sistema. La concordancia obsermaidel@s datos propios y los
de otros autores es muy buena.

El objetivo principal del trabajo era extender el conocimiesobre las emisiones
gammapromptdel indio, como resultado de la abs@mide neutrones de enéag
entorno a 1,45 eV, ya que ladtimos datos disponibles, obtenidos con un Ge(Li), tie-
nen como iimite inferior la emisbn de 273 keV [Wharer, 1970]. En la Figura 4.6 se
muestran las intensidades relativas obtenidas, y desdkeX#8asta 500 keV se com-
para con los datos de la referencia citada. La corpeqeor atenuabin de neutrones y
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gammas se hizo tan#m para estos datos.
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Figura 4.6: Gammas prompt por absofm de neutrones entorno a la resonancia de
1,45 eV enindio. Las intensidades relativas calculadasetiebuen acuerdo con datos
previamente publicados [Wharer, 1970]. El menor valor dergia citado en dicha
referencia es de 273 keV, sin embargo en este trabajo senpagsemisiones desde
60 keV.

Los valores obtenidos de intensidad relativa fueron cadioles a intensidades ab-
solutas en unidades de gamnpasmptemitidos por cada 1000 neutrones absorbidos
del rango de energ correspondiente. Para realizar dicha con@erpiara el caso de
absorciones de neutronégricos se empéecomo referencia la intensidad absoluta
para la emigin de 273 keV, (20410 fotones por cada 1000 neutrones absorbidos)
reportada en [Rabenste@t al,, 1972]. Para convertir las intensidades relativas en el
caso de neutrones entorno a la resonancia de 1,45 eV, sébdaltasa de absofm
para neutrones en la gate B {,.z) como funcon de dicha tasa para la gate K.4)
calculando, a partir del espectro del haz incidente ($acti2.1), la rela¢in de po-
blacion entre neutrones de engxg comprendidas por dichgates La relacon entre
tasas de absoimn obtenida e¥,,s5/Nupsa = 0,092+ 0,011, donde la incerteza tiene
en cuenta correcciones por tiempo muerto en el detectoruteones, la eficiencia del
detector, el espesor de la muestra y la incerteza al detartomimites de lagatesA
y B. En la Tabla 4.1 se muestran las intensidades relativasgluths obtenidas.
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e

Térmicos Res. 1.45eV
E, (keV) l,Rel. L Abs.” | E, (keV) l,Rel. L Abs.*
- - - 60.3(15) 0.726(53) 110(16)
84.8(10) 0.770(34) 157(10) 85.2(15) 0.955(34) 145(20)
95.4(12) 0.749(31) 152(9) | 95.5(11) 0.924(25) 140(19)
125.6(16)  0.093(29) 19(6) | 125.5(14) 0.170(18) 25(4)
139.9(19y) - - 139.6(17) 0.166(11) 25(3)
161.8(14Y) - - - - -
173.2(26)  0.216(26) 44(5) | 173.1(26) 0.322(49) 49(10)
186.0(15)  0.704(27) 143(8) | 186.0(15) 0.838(23) 127(17)
201.8(15)  0.067(27) 13(5) | 202.4(11) 0.155(54) 23(8)
234.3(16)  0.128(28) 26(6) | 234.6(12) 0.187(24) 28(5)
272.1(18)  1.000(29) 204(11) 273.0(17) 1.00(3)  152(21)
284.9(13)  0.121(30) 24(6) | 283.1(23) 0.111(20) 16(3)
297.7(21)  0.374(31) 76(7) | 297.6(28) 0.385(37) 58(9)
320.4(34)  0.103(32) 21(6) |- - -
334.7(30)  0.340(33) 69(7) | 335.7(27) 0.446(35) 68(10)
375.5(30)  0.114(34) 23(7) |- - -
384.6(21)  0.308(36) 62(8) | 384.8(24) 0.337(19) 51(7)
415.5(20%) - - - - -
433.7(18)  0.223(39) 45(8) |433.9(21) 0.232(44) 35(8)
472.9(25)  0.1940(47) 39(2) | 470.6(42) 0.304(32) 46(7)

Tabla 4.1: Intensidades de emisiones gamma prompt de la réacéfin(n,y)'In
para neutrones de endggs de rango&rmico y entorno a 1.45 eV, relativas a la eraisi
de 273 keV. Emisiones por decaimientiosse indican con (d).

* Fotones por cada 1000 capturas newittas empleando como referencia el area de la émée 273 keV reportada en
[Rabenstein et al., 1972].

77



4.4. ANALISIS DE RESULTADOS 78

4.4, Analisis de resultados

La tecnica de espectrosdaepempleada y el procesamiento de datos quedaron va-
lidados a partir de la comparaci realizada para gammasompt por absordn de
neutronesérmicos con datos de trabajos previos en el tema (FiguraEn3a Figura
4.6 tambén se muestra un buen acuerdo con los datos de (Wharer, 19a0)gra-
maspromptde energas mayores a 273 keV producidos por absorae neutrones de
enerdas entorno a 1,45 eV.

Nueve emisiones con enéag menores a 273 keV fueron observadas debidas a
la absorddn de neutrones entorno a la resonancia de 1,45 eV. Tres ddimsas
(60,3 keV, 95,5 keV'y 186 keV) fueron reportadas muchuassatas por (Drapeet al.,
1958) usando un detector de Nal(Tl). Las otras seis emisi8&g2 keV, 125,5 keV,
139,6 keV, 173,1 keV, 202,4 keV y 234,6 keV) no se encontrarola literatura rele-
vada para absor@n de neutrones epitmicos en indio. Si bien las enéag de todas las
lineas observadas para absorcie neutrones epitmicos coinciden con aquellas ya
conocidas para absooti de neutrone€tmicos, como se puede observar en la Tabla
4.1 sus intensidades relativas difieren.

4.5. Conclusiones

Se ha implementado unaadnicatil para la caracterizagh de las intensidades
relativas de emisiones gammpeompty su dependencia con la enexgle los neutrones
absorbidos por una muestra. En este trabajo seGagiaha €cnica al estudio de una
resonancia del indio, pero puede ser aplicada tamaiotros elementos.

Si bien los resultados no son aplicables directamente emdosg refiere a los
objetivos de este trabajo, la informaniobtenida ha permitido aportar datos a las bi-
bliotecas de datos nucleares no reportados con antedorida
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Deteccbn de material nuclear: uranio
altamente enriquecido y natural

Aqui no valen Dotores,

sblo vale la esperiencia,
agu veran su inocencia
esos que todo lo saben-
por que esto tiene otra llave
y el gaucho tiene su cencia.

Martin Fierro
JOSE HERNANDEZ

Los materiales nucleares constituyen uno de los principedess entre los reque-
rimientos que debe satisfacer un sistema de déteqeara instalaciones de control
de cargas. Los &s importantes son aquellos con los cuales, contando coidades
relativamente chicas (entre 12 y 50 kg), se p@dabricar un artefacto explosivo de
fision, éstos son el uranio altamente enriquecid®3,3 %) ert*>U o el >*°Pu. El ura-

nio natural es el insumo principal para el funcionamientcieeto tipo de centrales
nucleoeéctricas, lo que lo convierte en eségico y tamben objeto de bsqueda en
grandes cargamentos. Este @alo describe los experimentos y los resultados obteni-
dos en lo que hace al desarrollo de &artica que permite la detebai de este tipo de
materiales empleando una fuente pulsada de neutrones.

5.1. Fisibn nuclear por absorcbn de neutrones

Una reacdn X (a, b)Y se conoce como figh si las masas de los productbs,Y,
son comparables. Si bien algunagleos fisionan espamteamente, en otros casos la
fisibn se produce si alitleo le es entregada la energuficiente ya sea por captura
de un neuftdn, o la incidencia de protones, iones e incluso fotondsn el proceso de
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prompt prompt Fragmentos
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t=10"-14 s t>10*-10 s

Neutron

incidente Emision de gammas

Q—> y neutrones retardados

Figura5.1: Se muestra un esquema del proceso derfipbr absorabn de un neutin
en un ricleo de**>U.

fision, el rucleo blanco pasa por una fase deleo compuesto [Meyerhof,1967] luego
de la cual se divide en dos oa® (fragmentos de fi@n) con la emigin de neutrones
instanfineos rompt neutronks

Durante el proceso de f@i se liberan entre dos y cinco neutrones instaebs,
dependiendo del tgopo y de la eneiig de la paitula incidente. Si se emplean neu-
trones érmicos, el promedio de neutrones inséar@os emitidos por fish es de 2,42
para eP*Uy 2,88 para et*°Pu [Fetter, 1990].

Los fragmentos de figh (FF) no son estables debido a que en el proceso ambos
conservan la reladéh neutbn-probn del nicleo compuesto original lo cual los ubi-
ca pximos al valle de estabilidad, pero con un exceso de neegrque favorece la
emisibn de los neutrones instameos mencionados. Por otra parte se producen de-
caimientosy y 5~ que llevan a los FF a acercarse aileeh de estabilidad. Son los
decaimientosi~ de algunos FF los que dan lugar a la ebnisde lo que se conoce
como neutrones retardados (Figura 5.1).

Dado que los neutrones retardados son emitidos inmediatameontinuadin del
decaimientg3—, su tasa de emisn sigue una ley exponencial similar a la datleo
padre. Estos neutrones no tienen un espectro deiarsagcillo ya que provienen de
diferentes iétopos; el valor medio es aproximadamente 450 keV. La canhtig neu-
trones retardados producidos pordisies mucho menor que los instaméos, siendo
0,016 par&® U irradiado con neutronegémmicos [Fetter, 1990].

Cuando el proceso de fisi finaliza se ha liberado en promedio una efzedg
aproximadamente 210 MeV, teniendo en cuenta lasquéais 3 y v emitidas, de los
cuales 170 MeV corresponden a los FF y los neutrones emititto$a Tabla 5.11 se
muestran los valores de eng&gromedio liberadas en la fisi de un ficleo de?*°U
[Meyerhof, 1967].
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Enerda cirgtica de los FF (A95 y 140) 165+ 5 MeV
Enerda cingtica de neutronggrompty retardados 5 MeV
Gammagrompt(x~5 gammas) 6+ 1 MeV
Pariculas( (~5 betas) 8+ 1,5MeV
Antineutrinos 12+ 2,5 MeV
Gammas de decaimiento 6+ 1 MeV
Enerda total liberada (Q) 204+ 7 MeV

Tabla 5.1: Energas promedio liberadas en la f@si del?3°U.

5.2. Aspectos generales de los experimentos

Para la realizaéin de estos experimentos se endpgéLINAC como fuente pulsada
de neutrones. El acelerador se @parl00 pps, 26A de corriente media y los neu-
trones producidos fueron moderadosisege explié en la Secd@n/1.2.1 (empleando
dos placas de polietileno de 2 cm de espesor). El haz de nestfae colimado de
modo de reducir su @dmetro desde 16 cm en la posigidel moderador 2840 5 cm a
la salida del tubo de vuelo, a 5 metros del moderador apralamante.

La muestra empleada consiste en un conjunto de cuatro plac@asmgulares de
una alea@n de Uranio de Alto Enriquecimiento (UAE) y aluminio (de anen nas
mencionado como UAE). Cada placa es delb cn? y 1 mm de espesor, 18 % en
peso de?*>U y forman parte de piezas no usadas del viejo combustibleedetor
RA-6 de Bariloche con un grado de enriquecimiento®€l) del 90 %. Las cuatro
placas fueron unidas con cinta adhesiva de modo que la radesdf era una pieza
de 152,82 g en total, 27,5 g correspondienteso 2*°U. La dosis intmseca de
la muestra en contacto era de 28v/h, debido en gran parte a una emisgamma
esponanea (186 keV) def>U.

Para los experimentos de detértde uranio natural se emplparte de un manojo
combustible tipo Atucha | limitado a 50 cm. La muestra se@arpartir de trece
vainas de zircaloy que en su interior contienen las pastiéalJQ sin enriquecimiento
(0,71 % de?*>U). Cada vaina tiene una longitud de 50 cm y se mantuvierorasnid
mediante dos cabezales agujereados fabricados origin@mpara ese fin (Figura 5.2)

Debido a que los neutrones instam¢os producidos en la fisi nuclear del uranio
son de alta energ, se ha empleado en la malgode los experimentos el detector des-
cripto en la Secéin/1.1.1. Los detectores dele se conectaron en paralelo a uimea
de detecén compuesta por un preamplificador, un amplificador y ujetéacodifica-
dora de TdV en una PC (siag se descriléi en la Secd@n|1.2.1). Los espectros fueron
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Figura 5.2: Muestra empleada para los experimentos de debecde uranio natural.
Consiste en trece vainas de un manojo combustible tipo Atutihatado a 50 cm.
Cada vaina tiene una longitud de 50 cm y uardetro externo de aproximadamente
1 cm. En su interior contienen pastillas de W&n enriquecimiento.

registrados en 2000 canales degicada uno empleando una ventana temporal amplia
luego de cada pulso del acelerador. En cada cdimdigkperimental, las irradiaciones
tuvieron una duradin de cinco minutos (30000 pulsos de LINAC).

5.3. Evaluaciones preliminares

Los primeros estudios con la muestra de UAE se orientaroalaael desemim
general del detector y verificar que los eventos detectagldglsieran a neutrones de
fisibn por absor@n de neutronesttmicos. La geomet experimental utilizada se
muestra en la Figura 5.3.

Detector de neutrones rapidos

o ©° 9% 05o
Moderador PET —*

23 cm

Fuente a 600 cm

/!
e \
Muestra

Haz de neutrones

Figura 5.3: Arreglo experimental montado para verificar el correctodiomamiento
de la &cnica basada en la detebai de neutronesapidos. Se irradiaron muestras de
UAE, aluminio puro y plomo. Tamém se irradd la muestra de UAE colocando un
filtro de cadmio en el haz.
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Dado que la muestra es una alé@wile UAE y aluminio, para evaluar en los experi-
mentos correctamente los eventos de fondo seadmimocer la respuesta del aluminio
sin uranio. Para ello se estaddel comporamiento bajo irradidei de una placa de
aluminio puro de geome# similar a la muestra con uranio.

Ademas de contar con una manera de medir el fondo era precisortespze los
eventos asociados a neutrones défisio fueran en realidad debidos a dispi@rsie
neutrones epirmicos en los iicleos de uranio. Para simular ese efecto se wradi
paralelefpedo de plomo de 5 cm de espesdny 20 cn? de secdn rectangular. Tan-
to los resultados de irradiar la muestra de UAE, como deradiaciones del aluminio
y el plomo se muestran en la Figura 5.4.

0.016 ———————————————————————

—e—UAE i
—*— Muestra de Al
—4— Muestra de Pb

0.014

0.012

0.010

0.008

Cuentas / monitor (u.a.)

0.004

0.002

0.000

4 5 6 7 8

Tiempo (ms)

Figura 5.4. Espectros de TdV obtenidos irradiando la muestra de UAENalio y
plomo durante 20 minutos (cuatro irradiaciones consea@gigde cinco minutos).

Tambien se hizo una irradia@n de la muestra de UAE interponiendo en el haz una
lamina de cadmio de 0,8 mm de espesor. Esta prueba sedrpalia probar que los
eventos de figin detectados se digim en forma dominante a la abs@nide neutrones
termicos. El resultado se puede ver en la Figura 5.5.

Sedin los resultados de la Figura 5.4, el aluminio no produilalsgpreciable en el
detector, del mismo modo que tampoco lo hace la muestra deé que los eventos
observados al irradiar la muestra son originados en fisid@edss riicleos de?°U.

Por otro lado, del atlisis de la Figura 5/5 se desprende que los neutrones @ie fisi
se producen mayoritariamente debido a la abéarde aquellos neutrones con enarg
“subcadmio”, es decir menor a 0,55 eV.
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Figura 5.5: La muestra de UAE tamén se irradd colocando un filtro de cadmio en
el haz de neutrones. El espectro de la figura demuestra queclasones detectados

provienen de la muestra de UAE se producen por ab&arde neutrone€tmicos.

5.4. Detecabn de neutrones instandneos: pruebas de

factibilidad

Deteccbn de uranio de alto enriquecimiento
En la Secdn|5.3 se montaron experimentos para estudiar el desenged de-
tector y probar los conceptos involucrados en la detecde UAE mediante la obser-
vacion de los neutrones instameos de figin producidos al irradiar el material con
neutronesérmicos. Una situadn real de detecon podia involucrar una situaén
muy diferente de la representada por dichos experimenébisnimares. La geoméa
seiia el aspecto que as inmediatamente pddrsufrir una alteraéin, principalmete
debido a la posiéin del detector respecto del material a detectar. Sin erisaig de
esperar que dicho material tar@hise encontrara bajo &éig tipo de blindaje que oca-
sional o deliberadamente colocado entre la sustanciatexdtdey por supuesto el haz
de neutrones, entorpeciera la detéociEsta Secon se dedica a estudiar diferentes
aspectos de factibilidad de ladnica desarrollada en condiciones quisn a escala de

laboratorio, se aproximan a casos hgiatos de geomét y blindaje.
La tecnica de tiempo de vuelo utilizada de la manera adecuadatpetiscernir el

cambio en la posiéin de una muestra irradiada con una fuente pulsada de nesitron
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aun manteniendo fija la posim del detector. Adeas del aspecto de la sensibilidad a
la posicbn, se explora la respuesta de la muestra de UAE bajo diésrenndiciones,
simples pero representativas, de blindajes de alto y kajeeno abmico.

Se monb una geometa experimental que busaepresentar una situaci tec-
nolbgicamente factible en la que uréarina de acero de 3 mm, similar a la que padr
conformar la pared de un contenedor portuario, se interponaa posidin fija entre
la muestra y el conjunto formado por el haz de neutrones ytettw. El primer expe-
rimento realizado con esta configu@ticonsistd en medir el espectro de “tiempo de
vuelo” irradiando la muestra en dos posiciones distintageeto del detector (Figura
5.6).

Acero de 3 mm S
,//k ModeradorPET //— UAE en posicion A
- |j+———————Fuente de neutrones a 600 cm __// 100 cm i
/I ai” \
o o
/ 45cm

__135em

pd
/
/
i UAE en posicién B —

Haz de neutrones —*

“— Detector de neutrones rapidos
— Parafina borada

Figura5.6: Sensibilidad a la posiéin de la muestra. En la figura se muestra el arreglo
experimental utilizado para demostrar que conéartica propuesta es posible distin-
guir entre posiciones distintas de la muestra sobre el hanaldrones. El detector
se mantuvo en una posiri fija y la muestra se irradi a 45 y 135 cm del detector
(Posiciones Ay B respectivamente).

La muestra de UAE se irraglia 45 cm (posidéin A) y a 135 cm (posién B) del
detector (esto es a 600 y a 700 cm de la fuente de neutronextigamente), durante
20 minutos. Del mismo modo se tomaron en ambas posicionegiomes de fondo,
irradiando en las mismas condiciones la muestra de alumbai® resultados de la
irradiacibn en ambas posiciones se pueden ver en la Figura 5.7. En asyiexros de
tiempo de vuelo, el fondo fue restado para hacas evidente el efecto del movimien-
to, aunque con los espectros crudos t@nkas posible notarlo. Lo que se advierte al
ver la Figura 5.7 es que de mover la muestra casi un metro sbhez de neutrones,
el maximo del espectro pagie estar en 2 ms (posici A) a 2,3 ms (posiéin B).

Usando lsicamente la misma configuraniexperimental (Figura 5.8) se estudia-
ron diferentes condiciones de blindaje (dos de las mismasmbinacdbn con la pared
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Figura 5.7: Espectros de TdV de la muestra de UAE en las posiciones A (4fetm
detector) y B (135 cm del detector). Un cambio de pésicle un metro a lo largo del
haz de neutrones se traduce en un cambio de;208n la posidn del naximo del
espectro. En ambos espectros sededtespectro de fondo (muestra de aluminio).

de acero) con la muestra colocada a 45 cm del detector (Po#Agi

Arreglo para estudiar i Arreglo para estudiar
blindaje con plomo i blindaje con PET

Haz de neutrones Haz de neutrones
2 Muestra de UAE : / Al — Muestra de UAE
Ve A —_— 7
/ i 7
1 i i 45 cm
“— Blindaje de 5 cm ! V.
i 0
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de plomo = Blindaje de 5 cm

de parafina

“— Acero de 3 mm S Acero de 3 mm

“— Detector de neutrones rapidos “— Detector de neutrones rapidos

“— Parafina borada \ Parafina borada

Figura5.8: Arreglo experimental montado para evaluar la respuestaadaliestra de
UAE irradiando la misma bajo distintas condiciones de béijed Se la irradd cubierta
por 5 cm de plomo y tambin detéas de 5 cm de polietileno.

En primer lugar la muestra de UAE se irradiculta bajo un blindaje de plomo de
5 cm de espesor y del mismo modo se obtuvo el fondo de estaidediadiando
la muestra de aluminio en lugar del UAE (Figura 5.9). Las pbasecon plomo se
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realizaron pensando en dos posibles casos por los gizeeddrlindaje elegido para
ocultar el uranio. Una situamn podia ser que se buscase blindar la radiagi saliente
generada espameamente por é°U y otros posibles istopos minoritarios para no

ser detectados por un sistema fronterizo pasivo detecttmtdees. El otro escenario
considera el caso de un manifiesto de carga con productosodaiaiero abmico y

un sistema de control radidfico. En este caso un operador que espera ver contornos
“oscuros” en la imagen, poidr no advertir la presencia del uranio, con o sin blindaje
propio.

0.003 —1—————————————————————

---e---UAE con 5 cm de blindaje de plomo
-*--Sin UAE.Muestra de Al en
blindaje de plomo

0.002

0.001

Cuentas / monitor (u.a.)

0.000

Tiempo (ms)

Figura 5.9: Espectro de TdV de la muestra de UAE oculto bajo 5 cm de ploomo; ¢
parado con el de una muestra de Al bajo el mismo blindaje. Anmelspectros se obtu-
vieron luego de cuatro irradiaciones consecutivas de cimoautos.

Luego del experimento con el blindaje de plomo se réaliz cambio en la confi-
guracbn quitando el plomo y colocando una placa de polietileno dm%le espesor
pegado a la muestra de UAE y ocultando la misma de la vistaetettbr (Figura
5.10). Se debe hacer notar que esta siiraes particularmente desfavorable ya que
no hay reflector de neutrones dedisiproducidos hacia el lado contrario al detector.
En un caso de ocultamiento deliberado se f@dsperar que la muestra estuviera com-
pletamente rodeada de moderador. Por otro lado el pofietds uno de los materiales
hidrogenados con mayor cantidad @®mos de hidxgeno por unidad de vioinen.
Este tipo de material sier probablemente el &as adecuado si se quisiera ocultar una
sustancia de un haz de neutronesrticos, ya que la dispeési del haz dda como
resultado un flujo menor sobre la muestra.

Los espectros de tiempo de vuelo de las figuras previas seswdtado de irradiar
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Figura 5.10: Espectro de TdV de la muestra de UAE colocadaatette 5 cm de

polietileno, comparado con un espectro de fondo (muesti@wainio bajo el mismo

blindaje). Ambos espectros se obtuvieron luego de cuatadlimciones consecutivas
de cinco minutos.

la muestra cuatro veces consecutivas durante cinco midatdaraddbn. Sin embargo
para los experimentos sobre blindajes de plomo y poligtilarmuestra se irradien
mas oportunidades (siete y seis ocasiones respectivamente)

Dado que la posiéin de la muestra es conocida y, despreciando los tiempos de
vuelo de los neutrones de fisi hacia el detector y de moder@giantes de producir
un pulso en el tubo de helio, es posible estimar el instantegpondiente de llegada
a la muestra de un neotr de 0,2 eV. Este valor de en@agjue puede parecer capri-
choso corresponde alarimo local de la secoh eficaz de absor@n en cadmio y se
toma, en este caso, como corte entre neutra@resicos y epiermicos. Usando dicho
valor de referencia se calcula un canal de tiempo a particutl todos los neutro-
nes se considera@rmicos y por lo tanto capaces de producir reacciones @ fisi
la muestra. Integrando los espectros de tiempo de vuelonde oninutos desde el
“tiempo de corte” se obtienen los valores que se muestraaléiglira 5.11, donde son
comparados con elrite superior del fondo calculado como promedio de integra
(usando los mismosnhites de integradin) mas tres veces la desviaai eséndar de
dicho promedio.

En otro estudio sobre blindajes, se arana configuraéin araloga al caso del plo-
mo (Figura 5.8) pero rodeando la muestra con paquetes daluitrigo. Cada bulto
era de 1 kg, de aproximadamente 9 cm de espesor y la muestrsEiguéd comple-
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Figura 5.11: Se muestran los valores calculados al integrar cada espetgrtiempo
de vuelo (obtenidos irradiando la muestra durante 5 minutiesde el tiempo corres-
pondiente a la llegada a la muestra de un néuatde 0,2 eV. Se analizan de este modo
los casos en que la muestra de UAE se @catin plomo y polietileno.

tamente oculta entre los 4 kg de harina. Circunstancialmentesta oportunidad no
se colo® la pared de acero entre el detector y la muestra. Al igualajoeiestra de
aluminio para la mediéin del fondo, el espectro con UAE oculto en harina se obtuvo
luego de cuatro irradiaciones consecutivas de cinco msnifigura 5.12).

Tanto para el blindaje de polietileno como con harina seut@le diferencia entre
el espectro con UAE y su fondo (Figura 5.13). Se observdmmeno mayor de cuentas
con el blindaje de harina que con el polietileno, hasta tee®s mas neutrones. Esto
se puede deber a dos factores: por un lado la menor densidachdena permite la
llegada de mayor cantidad de neutroregsiicos del haz al UAE, adéam la geometa
del blindaje de harina que rodea completamente la muesteagsith manera refleja
parte de los neutronespidos que de otra manera hubieran escapado en dinecci
contraria a la posiéin del detector.

Dentro de esta etapa de pruebas de factibilidad s@dlise experimento de tipo
mixto. Uno de los objetivos era poner de manifiesto la vendatheportancia de re-
cubrir los detectores en cadmio para la det@tae neutrones instameos. El otro
objetivo fue implementar un ocultamiento de material nuclear con objgqtie fue-
ran combina@n de materiales de altaimero abmico y moderadores/dispersores de
neutrones. La combinami buscada se encuentra por ejemplo en un gabinete de una
computadora de escritorio, donde la carcaza eélinat(pueden ser de chapa, acero o
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Figura 5.12: Espectro de TdV de la muestra de UAE colocada entre cuatraqiaq
de harina de 9 cm de espesor, comparado con un espectro de (ongstra de Al
bajo el mismo blindaje). Ambos espectros se obtuvieroroldegcuatro irradiaciones
consecutivas de cinco minutos.

aluminio), y la placa madre y los componentes ef@tttos de material hidrogenado
(plasticos) y de bajoimero abmico (silicio, etc).

Seis detectores di#le se conectaron en paralelo a un preamplificador. Colocados
en forma vertical, se repéiel concepto geoétrico de las Figuras 5.6 y 5.8 donde una
placa de acero de tres fimietros se interpone entre la “muestra” o la carga a irradiar
y el conjunto formado por el haz de neutrones y los detecté&meise los detectores
y el acero se coldt (pegado a los detectores) una placa de 3 cm de polietile@o pa
moderar los neutrones de fisi, mientras que por déis otra placa de 5 cm cumplia
funcién de reflector. Unamina de cadmio de 0,8 mm de espesor @drsir colocada
rodeando los detectores y el moderador.

Cuatro gabinetes se colocaron perpendiculares al haz denesitpor defrs de la
pared de acero y a 24 cm de los detectores (Figura 5.14).

Entre los dos primeros gabinetes se colzcmuestra de UAE (a 42 cm del detector) y
se realizaron irradiaciones de cinco minutos. El procestitai se lled a cabo taml&én
removiendo ladmina de cadmio que rodeaba los detectores. Tanto con cadmio
sin éste, se tomaron mediciones de fondo removiendo la muestead@ndo §lo los
gabinetes en irradiaciones de cinco minutos. Los espeetteehpo de vuelo, sobre
cuantro irradiaciones en cada caso, se muestran en la Fdira

Como se vuelve evidente por el resultado de la Figura 5.15amiaa de cadmio
es de fundamentel importancia para observar neutrones @e ifistanineos. De otra
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—e— UAE oculto en harina
—0— UAE detrds de 5 cm de polietileno

Cuentas / monitor (u.a.)

Tiempo (ms)

Figura 5.13: Neutrones netos detectados debidos a fisiones en la muestidBe
blindada por 9 cm de harina y tan#im por 5 cm de polietileno. El blindaje de harina
rodea completamente la muestra mientras que el polietigdlmoculta el UAE de la
vista del detector y el haz. Blrea bajo la curva, desde el tiempo correspondiente a
neutrones de 0,2 eV, es aproximadamente tres veces maybrespeetro donde la
muestra se encuentra oculta bajo harina.

manera los neutrones del haz que resultan dispersadosyoburlen a interrogar pro-
ducen una d&al de tal magnitud en los detectores que resulta virtuakmierposible
determinar la presencia del materigsilf

Manteniendo la geomé#r'y la lamina de cadmio rodeando los detectores, el UAE
se reubié para quedar ubicado entre el segundo y el tercer gabireetepdo tal que
el detector y la muestra quedaron separados por 60 cm, y denitdderponen 3 mm
de acero y dos gabinetes completos (carcasa y placa-m8dreando y normalizando
cuatro espectros de cinco minutos de irradiacise obtuvieron los resultados de la
Figura 5.16 para el UAE oculto por uno o dos gabinetes de ctadpta.

Considerando comarhite inferior el tiempo que le toma a un néuirde 0,2 eV
llegar al gabinete @s cercano al moderador, se integraron los espectros dectigen
vuelo de todas las irradiaciones con muestra y del fonalo (mbinetes, sin muestra de
UAE). Sobre lo valores para el fondo se cafcel valor medio y la desviagh esandar
para considerar a partir de ese datoirlite de detecéin dado por tres desviaciones
est@indar por sobre el valor medio (Figura 5.17).
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3 mm de acero

Haz de neutrones

Detectores

Polietileno
|

Cadmio
Figura5.14: Geometra empleada para irradiar muestras de uranio natural y engg
cido ocultos detris de 3 mm de acero y uno o dos gabinetes de computadoras eomple
tos (carcasa y placa madre). Se muestra el detector de negnapidos desmontable.
Tiene 6 detectores dle, 3 cm de moderador (hacia la muestra) y el conjunta est
deado por una placa de cadmio de 0,8 mm de espesor que puedensida.

Deteccdn de uranio natural

En otro experimento de factibilidad se realizaron las pasete detecoin de vainas
de combustible nuclear tipo Atucha | descriptas en la $@acbi2. Trece de dichas
vainas, con una cantidad total de 6,05 kg de,d@®irradiaron tamiéin empleando la
pared de acero y los gabinetes de computadora. De acuerd@splecificaciones del
fabricante, la cantidad total debi®po de**°U es 38,376 g, aunque en el mejor de los
casos, debido a la geomietrdel haz y de la muestra se irradiolo la é&cima parte
de esa cantidad. Al igual que lo realizado con el UAE, se aallimanojo defas de
uno o dos gabinetes realizando en cada caso irradiaciom@sogdeminutos, del mismo
modo que las irradiaciones para obtener el fondo, irradid@anisma geomeit sin
las vainas. Para cuatro irradiaciones consecutivas seietiin los espectros que se
muestran en la Figura 5.18.

Al igual que se hizo para el UAE, los espectros de tiempo dewpeea las vainas
se integraron desde el tiempo que corresponde a unomed& 0,2 eV llegando al
primer gabinete, del mismo modo que los fondos para los ssaealcd el valor
medio y el Imite de detecéin de tres desviaciones astlar (Figura 5.19).

Lo que se desprende de liodimos resultados es que kcnica desarrollada para la
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UAE detrds de una PC (detector sin Cd)
Fondo, sélo PCs (detector sin Cd)

UAE detras de una PC (detector con Cd)
Fondo, sélo PCs (detector con Cd) -
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Figura 5.15: Se irradb la muestra de UAE a tra@s de un blindaje de 3 mm de acero
(simulando la pared de un “container”) y el gabinete de unanputadora de escrito-
rio. Se hicieron cuatro irradiaciones de cinco minutos eda&&aso, empleando una
lamina de cadmio para disminuir el fondo y removiendo la migaa observar la
diferencia.

0.0004 . . . . . . .

—o— UAE oculto por una PC
—v— UAE oculto por dos PCs
—e— Fondo (PCs)

0.0002

Cuentas / monitor (u.a.)

0.0000

Tiempo (ms)

Figura 5.16: Espectros de “tiempo de vuelo” obtenidos con la muestra dE A2 y
60 cm del detector, oculta déis de una y dos PCs respectivamente (aaede 3 mm
de acero). En todos los casos se trata de la suma de cuatrdiacéones de cinco
minutos.
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Figura 5.17: Integrales de los espectros de tiempo de vuelo para la nauesulta
por uno y dos gabinetes de computadorasnina pared de acero de 3 mm. khite
inferior de integracbn corresponde al tiempo que a un néutrde 0,2 eV le toméaa
llegar al gabinete ras pibximo. Cada punto corresponde a una irradiacide cinco
minutos.

detecodbn de neutrones instarteos de fi§in tambén esitil si una pequia cantidad
de UAE o uranio natural se encuentran disimulados entréasbgpie combinan tanto
materiales absorbentes de rad@gcgamma como dispersores de neutroBesicos.
Ademas cabe destacar que la retatientre neutrones de fisi detectados y el fondo
es casi un 50 % superior, a igual blindaje y distancia al tieteen el caso del UAE
(sblo 27 g) que para las vainas de combustible, de masa muyi@upero solamente
un 0,7 % de°U.

La factibilidad de la detecon de material nuclear por medio de neutrones ins-
tantaneos de figin irradiando una carga con neutron@srticos es muy alta. En todos
los casos de blindajes estudiados, tanto con materialesgieidados, de altomero
atbmico y mixtos, losiimites de detecon, establecidos en tres desviacionearasar
del fondo, fueron superados. Inclusive a distancias emhtdetector y la muestra de
hasta 60 cm con olistulos que se interponen tanto a la llegada de los neutrahes d
haz incidente como en el arribo al detector de los neutroadsidn (en el segundo
aspecto con la ventaja de ser de alta elaeygmas dificil su absordn en un medio).
Agregado al hecho de poder establecer si el material se @inauz no presente, la
técnica brinda la posibilidad de determinar la pdsiaile la que provienen los neutro-
nes de figin con, al menos, 90 cm de resolui(ver Figura 5.7) lo cual constituye la
tercera parte del ancho total de un contenedor portuariaggas.
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Figura 5.18: Espectros de tiempo de vuelo obtenidos irradiando parterdeanojo
de vainas de elemento combustible tipo Atucha | é&sadle un blindaje compuesto por
3 mm de acero, uno y dos gabinetes de computadora hastaximmentre la muestra
y el detector de 60 cm. Todos los espectros son sumas de esgictros obtenidos
en irradiaciones de cinco minutos.

Buena parte de los resultados que se han mostrado en lasr&#ec6i8 per-
tenecen a un trabajo ya aceptado para su pubtinam una revista internacional espe-
cializada [Tartaglione, 2008].

5.5. Detecabn mediante neutrones retardados

En la secan|5.1 se explic acerca del origen de los neutrones retardados que se
producen luego de la irradiaei de UAE con neutrones de baja enardpado que son
los materialesisiles losUnicos que responden de esta manera, se édtudkctibili-
dad de aprovechar este teneno como concepto de aplicacide unaécnica para la
detecodn de materiales de este tipo, en particular UAE.

Se realizaron experimentos empleando dos modalidadéstakéstie detecéin. En
un caso se utiliz el detector de neutronegpidos ya descripto, empleado antes para
la detecadbn de neutrones instarieos y la geométa experimental mostrada en la
Figura 5.3. En este caso el procedimiento cortsisti contar con un esdéaletro, los
eventos producidos durante 40 o 50 segundos en intervalb8 gegundos cada uno
luego de una irradiaén con el LINAC. El tiempo de irradiadh de la muestra fien
algunos casos de 5 minutos y en otros 20 minutos. El fondo se/@lirradiando
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Figura 5.19: Integrales de los espectros de tiempo de vuelo para la naesulta
por uno y dos gabinetes de computadorasmina pared de acero de 3 mm. hite
inferior de integracbn corresponde al tiempo que a un néutrde 0,2 eV le tomaa
llegar al gabinete ras pioximo. Cada punto corresponde a una irradi@aeide cinco
minutos.

durante dos series de 20 minutos la muestra de aluminio jpLtescripta. En la Figura
5.20 se muestra elumero de eventos por cada intervalo de 10 segundos luegaade un
irradiacbn de la muestra durante 20 minutos. El fondo mostrado pala iotervalo
temporal est dado por el valor medio calculado sobre dos series de 2Qasinu

Si se consideran los eventos integrados en 20 o 40 segunsimesiele la irradia-
cion el contraste entre fondo y “muestra” se vueh@smotorio (Figura 5.21). Estos
resultados muestran que es posible t@mlmbservar neutrones retardados con el mis-
mo detector con el que se observan los neutrones iastans$ y que Nno es necesario
irradiar durante largos pedos de tiempo o esperar mucho tiempo déspie la irra-
diacion para notar la presencia de una pégueantidad de UAE.

En otra serie de experimentos en cambio, se edrysdéinico detector de neutrones
de3He (Secabn(1.1.1) colocado a 20 cm de la muestra. Dicho detectéa teras
una placa de polietileno de 2 cm de espesor a modo de reflectmudrones colocada
por detas, en direc@n contraria a la posioh de la muestra (Figura 5.22). En este
experimento, la muestra se ocuintre dos placas de polietileno de 5 cm de espesor.
Como antes, para medir el fondo la muestra fue reemplazadspoimio puro.

En cada caso, con muestra de UAE o aluminio, se realizaron incdiaciones
de cinco minutos. Luego de cada irrad@gtise adquif un espectro en modo tiempo
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Figura 5.20: Se irradb la muestra de UAE en tres oportunidades, durante 20 minu-
tos. Lo mismo se hizo con la muestra de aluminio dos vecesqyalaar el fondo.

En la figura se muestran las cuentas cada 10 segundos, desderquina la irradia-
cion hasta 40 segundos de&su Los puntos correspondientes al fondo se obtuvieron
promediando las dos irradiaciones de la muestra de aluminio

25 100
a o o s | } ]
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Irradiacion Irradiacion

Figura5.21: Las cuentas integradas sobre un tiempo de 20 segundosdidgqlily de
40 segundos (derecha) para irradiaciones de la muestra de2Mhinutos. Se muestra
también en Inea punteada el valor integrado promedio de fondasrires veces la
desviacbn eséndar.

(MCS) de 1500 canales de 0,1 s de dusaatada uno, empleando el codificador de
tiempo de vuelo (Figura 5.23).
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Parafina borada

Figura 5.22: Geometira empleada para medir neutrones retardados con un detector
de®He desnudo.
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Figura 5.23: Espectro de decaimiento por neutrones retardados medidosio de-
tector de*He sin moderador, solo con un reflector de polietileno de 2 eneshbesor
colocado por detis. Se muestran las cuentas sumadas y agrupadas en digsiene
4.5 s para las ocho irradiaciones con la muestra de UAE y denalio (Fondo). La
muestra de UAE o el aluminio se cofbentre dos placas de polietileno de 5 cm de
espesor a modo de blindaje nebriico. Se observa que luego de 50 s la cantidad de
neutrones detectados no supera en promedio las cuentasrui.f

Una pregunta que suigidurante este experimento es si existe un tie@mono
durante el cual contar neutrones retardados despues deradiadbon de modo de
lograr el mejor contraste con el fondo. Claro que cuanas corto fuera este tiempo
contribuifia a agilizar la detecon de material nuclear en una instatacaduanera de
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tipo industrial. Para tratar de contestar la pregunta phadd se procedlide la siguien-

te forma con los datos: cada espectro de decaimiento, tanpoesencia de UAE o

de fondo, se inte@racumulativamente desde el instante ini¢iaffinalizada la irra-
diacion) hasta un tiempo; posterior, donde; son todos los tiempos entre 0,2 y 150
segundos y el paso de integi@cies de 0,1 sdivell timede los espectros de tiempo).
Se defind una Figura de Mrito (FOM) que en base a los datos permitiera contestar la
pregunta planteada. Dicha FOM se define como:

M —F
FOM = T (5.1)
dondeM vy F se refiere al valor medio de cuentas por UAE y fondo respectvie,
sobre ocho series en cada caso lase refieren a la desvidni esdndar para el caso
del UAE, y la desvia@n eséndar de la muestra para el caso del fondo. Este FOM tal
como est definido es funéin del tiempo de integra@n despés de una irradiadn, y
estara indicando el comportamiento, en promedio, déinico detector (Figura 5.24).
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Figura 5.24: Se muestra una figura deémito que permite ver @nto tiempo convie-
ne contar neutrones retardados con un solo detector luegondeirradiacion para
obtener el mejor contraste con el fondo. Cada espectro dgbesa integd sobre ran-
gos crecientes de tiempo. Los resultados, para rangos dgbtaguales, en las series
correspondientes a la irradiadn de la muestra y al fondo se promediaron y de esta
forma se calcud FOM.

En las Figura 5.24 se 8alan conineas punteadas diferentes rangos en que la curva
en cuestin presenta un comportamiento o tendencia caiatit@. Un primer rango
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(rojo) va desde 1 hasta aproximadamente 70 segundos, wnadserpna (azul) de 70
a 120y otra de 120 en adelante (verde). Analizando la curlaEl®M se observa que
el cociente entre los valores que toma la curva para los psBr#os naximos (que
ocurren aproximadamente en 2,9 y en 7 segundos) y de la nosséazona azul es
alrededor de 2,4, lo cual indica que existe una enorme di¢é&entre contar neutrones
durante tres o siete segundos luego de la irradiiague hacerlo durante un minuto o
mas. En las Figuras 5.25|y 5.26 se muestran las cuentas aclasudarante 2,9 y
50 segundos desps de la irradiaéin y su reladn con el fondo promedio y uinhite
de detecdin dado por tres desviaciones&slar de dicho promedio.
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Figura 5.25: Contaje de neutrones retardados hasta 2,9 segundos pasterolas
irradiaciones. La inea roja continua representa el valor medio del fondo (satxrho
mediciones), tambn integrado 2,9 segundos y la¢a punteada urirhite de detecéin
establecido en tres veces la desviaceséndar de dicho valor medio.

5.6. Conclusiones

La detecadn de neutrones retardados se ha realizado tanto con unaietemeu-
trones dotado de moderador y blindaje de cadmio como portectde sin moderador,
solamente un reflector que mejore su eficiencia. El tiempoaeaiacbn de la muestra,
sedin los resultados y como era de esperar, no parece modifiutanelro de neutrones
retardados que se producen.
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Figura 5.26: Contaje de neutrones retardados hasta 50 segundos pogsr&tas
irradiaciones. La inea roja continua representa el valor medio del fondo (satrho
mediciones), tambn integrado 50 segundos y la¢a punteada urirhite de detecéin
establecido en tres veces la desvisceséndar de dicho valor medio.

El detector de neutrones con moderador ifddutiene la ventaja de servir al mis-
mo tiempo para contar neutrones dediisinstanineos con @xima reladdn séial-
fondo. De esta manera, un sistema de alerta cuyo fin fuerangljeale neutrones por
sobre el fondo durante la irradiédci y luego deesta con el mismo detector, dificilmen-
te podia atribuir un resultado positivo a algo que no fuera la preisede materialisil
en el volmen interrogado.

Un detector desnudo, dotaddl@ con un reflector@o sefa Gtil para neutrones re-
tardados y tendia, luego de contar tres segundos déspe la irradiacin, el papel de
confirmar, lo que el detector principal (con moderador y dadlicid como resultado
en una primera instancia. Cabe resaltar gsta modalidad de deteoairesultaia es-
pecialmentéditil cuando el UAE estuviese rodeado por un medio altamentienador,
tal que los neutrones salientes fuesen ya del ra@goito.

Los resultados tamén se pueden expresar érrhinos deimites de detecon.
Por ejemplo para el caso del UAE blindado con 5 cm de plomo ya#8el detector,
suponiendo que se irrdadeel total de materiali§il (27 g), el imite de tres veces la
desviacbn eshndar del valor medio del fondo corresponde a una masa dri@ro
damente 3 gramos de UAE. Normalizado por unidadmgulo $lido (2) y neutrones
incidentes (n) (teniendo en cuentaeta del detector, la distancia a la muestra, el flujo
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incidente y el tiempo de irradiaim) se tiene que tairhite inferior es 7,44 10'° g/n Q.
Extrapolando a un portal compuesto de dos paneles de 40 cncde w200 cm de al-
tura a cada lado de un contenedor, y una muestra colocadaentel del contenedor

el limite de detecéin es de 6,5 10° g/n (), o sea irradiando 2 minutos con una fuente
de 10n/s se podan detectar cantidades desde 0,05 gramos de UAE. Las eistitaa

se hicieron para una muestra de UAE blindada con 5 cm de plonwode los casos
mas favorables. Dado que lafs# es aproximadamente 7 veces menos si el blindaje es
polietileno, en ese caso éhlite de tres sigma para el portal isede 0,35 gramos de
UAE.
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...esto que acabamos de escuchar,
no solamente es viglico, sino que
adends es cierto.

Warren Sinchez
LESLUTHIERS



DISCUSION GENERAL Y CONCLUSIONES

A lo largo de la Tesis se han mostrado las herramientas enagldad écnicas desa-
rrolladas y los experimentos llevados a cabo para estuaBgvdsibilidades de aplicar
una fuente pulsada de neutronesicos para producir respuestas gamma y paitr
ca en sustancias de inksrpara aplicaciones tecgicas y lasicas. Como aplicamn
tecnobgica, para labsqueda y deteaon de sustanciasiditas o peligrosas ocultas en
cargamentos se estudiaron muestras que contuvieran alguos elementos gunicos
presentes en narticos, explosivos y contaminantes industriales, queratsaliados
con neutrones del rangérmico produjeran radiamh gammapromptque permitiese
su identificaddbn (Captulos/2 y 3). En el Cajpulo |5 por su parte se muestran experi-
mentos sobre dete@si de material nuclear especial, uranio altamente enridogc
elementos combustibles, irradiando las muestras conam&germicos y observando
neutrones de fién y retardados.

El experimento y los resultados del Gayo 4 tienen que ver con una derivaoi
en la investigadin basica de la Tesis, ya que se muestran los resultados olgesmido
un estudio sobre la espectroscopia ganpnaaptde la reacdn °In(n,y)¢In.

Para todos los estudios realizados, bien para el caso ddéidacm tecnobgica
o basica de las&cnicas, la fuente de neutrones empleada fue pulsada.aBaplica-
ciones orientadas a seguridad portuaria, esta propieda€érhidtido que adeas de la
detecobn de una sustancia, por una respupstanpt gamma o neufmica, se pudiera
estimar con resoluén aceptable, de decenas de @eetros 0 menos, la poso de
una muestra. En el caso de la espectroscopia gapnomaptdel indio, la propiedad
pulsada de la fuente perniitseleccionar un entorno de eri@g para los neutrones
absorbidos.

Deteccbn de sustancias por gammarompt

Se ha desarrollado un&dnica que permite la detebdai de radiadn gamma
promptempleando una fuente pulsada de neutrogawitos. Se debe destacar que
las condiciones de deteéai son particularmente desfavorables ya que la détectz
radiacbn gamma se debe llevar a cabo al mismo tiempo que la muestradiada, a
diferencia de los ésicos netodos de activadn neutbnica. Adenas la misma fuente
de neutrones es, por principio de funcionamiento, una itapte fuente de fotones de
alta energp. Estos dos factores han determinado que se deba estalieceentana
temporal entre pulsos del acelerador, dentro de la cualdanzade detecon es ha-
bilitada para medir. Tal metodol@es una variante de ladnica utilizada para medir
neutrones por tiempo de vuelo y ha sido aplicada @dgpara el estudicdsico sobre
espectroscopia del indio en fubaide la energ de los neutrones incidentes.

Los primeros experimentos estuvieron orientados a prebfactibilidad del con-
cepto de detecon de gammagromptcon una fuente pulsada al mismo tiempo que
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las muestras empleadas i@wm un sentido tecnogico determinado. Asse irradiaron
muestras cloradas (cloruro de sodio), por la presenciatdectmmento en contami-
nantes y residuos industriales, bigeno (en formaituida), que es un componente
principal en naraticos y explosivos, el hidigeno (en agua), que forma parte de conta-
minates, naraticos y explosivos, y el hierro que se espera encontrar @hasiformas,
empezando por las paredes de un contenedor portuagiodesthasta posibles cargas
metlicas en las que pudieran ocultarse los elementos busdadésdos los casos se
logrb observar las emisiones gampramptcaracteisticas de las muestras irradiadas
y se estableéila intensidad de la @l detectada para cada elemento (con un flujo de
~10° neutrones/chsegundo) en funodn de la masay el tiempo de irradiagj siendo

la mas intensa para el hiogeno (0,6 cuentas/gramo segundo) y lasmebil para el
nitrogeno ¢0,0005 cuentas/gramo segundo).

La detecadbn de nitbgeno es fundamental en cualquiectica con la que se que
pretenda detectar naiicos o explosivos ya que este elementoiped en ambos
casos. La pequia séal que se obtiene es debido a la baja seteficaz de absor@n
de neutrones (0,011 barn) [Choi, 2007], por un lado, y a laastaga de su emigin
caracteistica, de 10,9 MeV, para la cual los detectores de Nal(@tetn una eficiencia
intrinseca<50 % [Knoll, 1989]. Sin embargo la emisi mencionada es, eértminos
practicos, la mas energtica conocida (sém las tablas de gammasomptexiste una
emison de 20,5 MeV defHe cuando absorbe un nearr ttrmico, con un sectn
eficaz de 4 10'* barn) [Choi, 2007] con lo cual unaisa en este rango de en@gpor
mas pequia que sea, indica la presencia de ndgeno en forma cuasi iroca. Hay
gue mencionar la posibilidad de que l@akse vea incrementada debido a la influencia
del hidibgeno que tamkn compone las metulas de los naéticos y explosivos, ya
que estelltimo actuara como un moderador/reflector de neutrones que de estar el
nitrogeno aislado escapan.

En los experimentos se irraduna cantidad de nitgeno 1quido de aproximada-
mente cien gramos. Esta cantidad es equivalente a lo quecsergra presente en
cantidades relativamente pedjas de explosivo y nadbticos. Para el primeitem por
ejemplo se puede mencionar que 545 g de TNT (trinitrotolye2id g de C4 0 270 g
de RDX contienen esa cantidad de @geno. Para poner un ejemplo concreto de can-
tidades empleadas en un ataque, se puede mencionar qué gi@rstado a la AMIA
el 18 de julio de 1994, que niaf 85 argentinos en Buenos Aires, @egina investi-
gacbn periodstica ['"AMIA: |a pista que lleva a Fabricaciones Militafeka Nacion,
Domingo 26 de octubre de 2003] se Habrusado 300 kg de nitrato de amonio; 300
gramos de este fertilizante ya contienen la cantidad degatro que se coléccomo
muestra en los experimentos de esta Tesis. Del mismo mo@a dé nitbgeno es lo
gue hay contenido en 2 kg de coca o 770 g de LSD (dietilamida dacido lisrgi-
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co). Por otra parte, en los experimentos deli@dp 3 tambén se deteétel nitrtogeno
contenido en harina, que de hecho se encuentra en unafrancicho menor que en
nardticos o explosivos, con un detectotltiple, en una configuragn acorde a lo que
seiia un portal de detectores. Tar@hise realizaron estudios irradiando la muestra de
nitrébgeno 1quido detas de un blindaje que imitaba la pared de un contenedor, 3 mm
de acero, obteniendo que laisésufia una atenuaon total del 15 %. En otras pala-
bras se detectaron cantidades representativas dgeip en explosivos y narticos

en forma exitosa, empleando un haz pulsado de neutronegadmtesmsidad y detec-
tores centelladores de Nal(Tl) en una configuracraloga a una parte de un portal
de detectores. Las irradiaciones de 10 minutos fueron entes para distinguir la pre-
sencia de-100 g de nitbgeno respecto del fondo. Un aumento del flujo r@ito en

tres ordenes de magnitud (posible con una fuente pulsadarciminde 10 neutrones

por disparo) y un incremento en elimero de detectores cubriendo amgulo $lido
mayor haran factible la detec6n de sustancias nitrogenadas en cantidades del orden
del kilogramo en tiempos del orden de minutos. En el casosledodticos hay que
tener en cuenta que las cantidades incautadas en contes@dotuarios suelen ser de
varios cientos de kilos, disimulados, por ejemplo, en caggaos de frutas o pescado.

Para el caso del cloro la situaci sera mucho nas favorable erérminos de inten-
sidad de la s&al gammapromptproducida por la irradiabn con neutrone€tmicos,
ya que para la emigh que se detecta con mayor intensidad (786 keV) la cantidad d
cuentas obtenidas es ti@slenes de magnitud mayor aunque como témbe most,
la atenuadn por el blindaje de 3 mm de acero es mayor que para égeiro, siendo
del 25 % en promedio para las tres emisiones estudiadasalelestento.

La técnica desarrollada ha permitido riesla detecdn de elementos de infes
tecnobgico, sino que adeas se ha mostrado que gracias alacter pulsado de la
fuente de neutrones es posible determinar la pmside la muesta irradiada respecto
del moderador o del detector de rad@tigamma. La resoluch espacial de decenas
de cenitmetros es muy buena si se tiene en cuenta que un contenéaodases un
cuerpo de casi tres metros de lado.

En la caracterizabn de la écnica se realiz un ajuste de los espectros de tiempo
de vuelo aproximando el espectro incidente por una digtiGioude Maxwell para un
moderador a temperatura ambiente. Tal modelo raastr suficientemente bueno para
realizar el ajuste. Sin embargo luego en un experimentistaakn que el detector
se mantuvo en una posiei fija y 9lo se desplazla muestra, se utilézun filtro de
cadmio para asegurar que el modelo ajusta exactamenterespgenerados por ab-
sorcibn de neutronestmicos (restando espectros con haz filtrado de espectros co
haz sin filtrar). En este caso el modelo de ajuste @s rapresentativo y l&¢tnica de
filtrar el haz sela entonces el procedimiento propuesto paradaita desarrollada.
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Espectroscofia de la reaccon *?In(n,~)'¢In

Se emplearorécnicas de tiempo de vuelo para seleccionar la énelg los neu-
trones incidentes en una muestra de indio natural (99,9 %z @) y poder asleter-
minar la intensidad de las emisiones ganpramptcuando el indio absorbe neutrones
con energas entorno a la resonancia de 1,45 e\.g&shallaron emisiones de 85,2 keV,
125,5 keV, 139,6 keV, 173,1 keV, 202,4 keV y 234,6 keV no coilas anteriormente
en las bibliotecas de datos nucleares. éentca implementada tan@n podra resul-
tar Gtil con otros elementos, para la determidacde emisiones gamnpm@ompty su
dependencia con la enéagle los neutrones absorbidos.

Si bien estos resultados no son aplicables directamentecgrelse refiere a los ob-
jetivos de este trabajo, la informaai obtenida ha permitido aportar datos a las biblio-
tecas de datos nucleares no informados con anterioridad gnole presumiblemente
desconocidos.

Los resultados de este estudio fueron publicados en unstaesspecializada de
circulacbn internacional [Tartaglione, 2009].

Deteccbn de materiales nucleares

En la actualidad los sistemas de seguridad portuarios enrd#s buscan poner
el mayor esfuerzo en la deteonifehaciente de materiales nucleares especiales. Estos
son agellos que poden ser empleados en la fabrigatide armamento nuclear, o
bien como componentes de “bombas sucias”, capaces de coetgraadiactivamente
vastasareas sin requerir para su implemendacie la complejidad de un artefacto del
primer tipo.

Los materiales nucleares que se pueden emplear para fadmmcamento nuclear
convencional de fi$in son el uranio altamente enriquecido estapo 235 y eF**Pu.
Para ser considerado material de grado armastat debe poseer un grado de enri-
guecimiento de al menos un 93,3 %. Una cabeza nuclear caamahcontieneipica-
mente entre cuatro y doce kilogramos de matersll, fsedin si se trata de plutonio o
uranio respectivamente.

En el Cajptulo/5 se muestran los avances realizados en el desarsolloalécnica
gue permite, por medio de la irradiéoipulsada de neutrones, la detéoano invasiva
de material nuclear. Dich&¢nica aprovecha algunas de las herramientas existentes de
la tecnica de tiempo de vuelo para que el hecho de inferir la pcéseée la sustancia
se vea adeas enriquecido por la capacidad de determinar la posigproximada del
material fsil cuando el entorno de mercaas en el que se oculta no es altamente
dispersor de neutrones.

En los experimentos se emplearon muestras de dos tipos. Uestna, parte de
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viejo combustible sin usar del Reactor RA-6, compuesto poireysdacas rectangu-
lares de una aleami de uranio de alto enriquecimiento y aluminio. Cada placdees
5x10 cn? y 1 mm de espesor, 18 % en peso’tié) con un grado de enriquecimiento
en?3°U del 90 %. En esta muestra la cantidad totat’de es de 27 g. Dado que el haz
de neutrones utilizado fue de 5 cm damietro la cantidad total irradiada fue de apro-
ximadamente 15 g cuando el haz de neutrones incide direstarea otra muestra,
de uranio natural, estuvo constituida por parte de un maswjtbustible tipo Atucha

| limitado a 50 cm. La muestra se abra partir de trece vainas de zircaloy que en su
interior contienen las pastillas de Y&in enriquecimiento (0,71 % dé°U).

En los experimentos se estada respuesta nedtnica instaréinea, en el caso de
los dos tipos de muestra, y retardada en el caso del uraniticderaiquecimiento.
Las pruebas demostraron la factibilidad de la detatbiajo diferentes blindajes. Se
ocultaron las muestras dasrde de 3 mm de acero, 5 cm de plomo y 5 cm de polietileno
(uranio enriquecido), 9 cm de harina y taise emple un conjunto de PCs apiladas
para ocultar el elemento combustible y el uranio enriquesichulando un cargamento
combinado de metal y material hidrogenado. En todos losleakeiecadn fue exitosa,
con un detector dis@do para observar neutron@pidos, en una posimn fija y con
muestras colocadas a distancias que cubrieron el range lbasés cercano al detector
(junto a la simulada pared del contenedor) hasta los 60 amhasta dos PC completas
interpuestas, sumadas a la pared de 3 mm de acero

La técnica taml#n mosto ser sensible a desplazamientos de la muesitabbre
el haz de neutrones, manteniendo el detector en posiiga con el blindaje de acero
simulando la pared del contenedor. Se ébdeterminar claramente la varianien la
posicbn del naximo de un espectro de tiempo de vuelo ante un desplazandent
90 cm. Empleando &todos de ajuste de espectros de tiempo de vuelo la incerteza
espacial poda ser reducida sustancialmente, sin embargo 90 cm de Bielasitya
permite determinar si el material se encuentra e un lado erdele un contenedor, lo
gue redundaa en un ahorro importante de tiempo durante una Kavifssica posterior
de la carga sospechosa.

La detecabn mediante neutrones retardados muestragtes pueden ser observa-
dos (en el caso del uranio) hasta 40 segundos ésgirique la muestra fue irradiada,
aungue se deternirgue el tiemp@ptimo de contaje para obtener mayor contraste con
el fondo es de 3 a 15 segundos. Esta modalidad de deteseia complementaria de
la desarrollada para neutrones inséaeios. 8lo se debéa instalar detectores adicio-
nales, con y sin moderador, destinados a verificar el rekutithtenido con neutrones
instanfineos. En ambos casos el empleo de una fuente pulsaddwsetamental, ya
gue permite garantizar que los neutrones detectados pesvide fisiones inducidas
entre pulsos de la fuente neanica, aderas del hecho de permitir la aplicaai del
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tiempo de vuelo para determinar la po8iteproximada del material buscado.

Un sistema de detedui de materiales nucleares fundado en la respuestan@atr
instanfinea o retardada basado en una fuente pulsada y detectomgimesapidos
seifia por principio conceptual, ddil de eludir ya que &lo este tipo de materiales
responden emitiendo neutrones si son irradiados con masirdéa sensibilidad de
un sistema de aplicam industrial sda incrementada si se tiene en cuenta que el
flujo neutibnico usado para las pruebas fue del orden dengOtrones/crsegundo,
el detector estuvo compuesto p@iccinco tubos déHe en las primeras pruebas y
seis de ellos, en un arreglaasmcompacto en las siguientes mediciones con material de
ocultamiento, y si se tiene en cuenta taembjue la cantidad de material detectado solo
era de decenas de gramos. Incluso en tales condicionesregptales y con presencia
de blindajes se obtuvieron contajes integrales por encehaador medio del fondo
mas tres veces su desviacieséndar.
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—_APENDICE A

Correccion por atenuacbn de
neutrones y gammas en una muestra
plana

En este Agndice se describen las ecuaciones empleadas para cpoegienua-
cibn en en una muestra plana, las intensidades medidas demesigiammarompt
Para realizar dicha correéei se debe tener en cuenta la distancia recorrida por un
neuton incidente dentro de la muestra antes de ser absorbidooras la capacidad
de atenuadin de la radiadn gamma en la muestra.

La probabilidad de que se produzca la abserde un neuti de ener@ £, luego
de haber recorrido una distancialentro de la muestra éstlada por

P(z) = CemoBn)r (A.1)

donded < z < T, 0(E,) es la secdn eficaz de absoi@n yn es el umero déatomos
por cn?. En la Ecuadn/A.1 se ha despreciado la dispérsidel haz de neutrones
por los nicleos de indio, ya que la seoai eficaz de absor@n es mucho mayor que
la descatteringpara las eneigs de integs. Considerando la distribaci espacial de
probabilidad de neutrones absorbidos en la muestra vateaatizacon

/T Plz)=1, (A.2)
0

de donde se deduce que,

(A.3)

Si la intensidad real de una endisigamma es,.; (£, ), ésta se relaciona con la
intensidad medidé.,,,( £, ), por medio de una funon de atenuadn, A, de la siguiente
forma:
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[ea:p(E'y) =A (T, E7]1V[1’n’ Eéwdz, U(En)7 ¢(En)7 ,U(E'y>) ' [real(E'y) ’ (A4)

dondey(£,) es el coeficiente de atenuéanilineal del indio para radia@h gamma de
enerda £, y ¢(E,) es el espectro incidente de neutrones, normalizado de nabdo t
que

Max
Ey

[ olEaE =1, (A5)
EMin
donde las enefgs £ y EMdr gparecen en la exprésilA.4 ya que el espectro
de energa de los gammas producidos por la muestra dependen de isederlos
neutrones absorbidos.

En el experimento de la Seoci'4.3, unadmina de indio de espesor efectiVo
fué colocada a 45respecto del haz de neutrones (Figura A.1).

T —

/( Muestra
x

450

Detector

FiguraA.l:

Dado que el detector se encontraba ubicado inmediatamelnégodde la muestra, vale

la aproximaaddbn de que la distancia lineal recorrida dentro de la muestréog neu-

trones incidentes es igual a la que deben recorrer los gammaptproducidos por

la absoradn de dichos neutrones en su camino dentro de la muestradiaesector.
Para este caso particular, la fubicide atenuadn esh dada por:

Max
En aw

A= / ) ( / TP(g;)e—MEv)xda;) o(E,)dE, (A.6)
EMin 0

que reescrita considerando la expoesh.3 queda:
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— _APENDICEB

Ajuste de espectros de “tiempo de
vuelo”

Un espectro de tiempo de vuelo se obtiene a partir del regigtdos pulsos pro-
venientes de un detector de rad@ctigammaprompto neutrones. Dichos pulsos se
procesan a tra@as de un codificador de tiempo de vuelo que registra los itestaan
gue tales d@ales se producen. En esteékglice se muestran los pasos seguidos y las
hipbtesis realizadas para obtener un modelo de ajuste de dispestros,@o en el
caso particular de la deteéei de fotones.

El nUmero de cuentas en cada canal de tiempo se puede expresar com

MAX
E’Y

2L,
C(1) = 0(5,) L= eap (=mxoun( ) 7= [ 1(E B (E)IE, o

I

dondeg(E,) es el espectro de enéagle los neutrones, es el rumero deatomos por
em3, x el espesor de la muestrasy;,(E,) la secodbn eficaz de absorn en funcdn
de la energa del neutbn incidente que eatdada por:

my, L ?
E,=— ) (B.2)
2 \t—tg

Ademas la Ecuadin/B.1 contiene la eficiencia del detector de radiacgamma,
e, (E,), la distancia de vuelo de los neutronés,y su velocidadv(E,). El tiempo
de retardo elecbnico en la cadena de adquisinies considerado pdry.

La obtenodn de espectros de tiempo de vuelo, se réaliscriminando los pulsos
provenientes del detector de fotones de modo tal que el dagaerga de los fotones
se limit en la mayadia de los casos a una sola erdisb, como en el caso del cloro, a
emisiones de eneigs similares. Bajo esas condiciones y por la distancia eniestra
y detector [Knoll, 1989] es posible hacer la aproxindaci, = Constante.
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La seccbn eficaz de absor@n depende de la enéagde los neutrones incidentes.
Bajo la hipbtesis de que el haz incidente@sibminado por los neutroneésrnicos, y
gue la absoréin neutbnica de los materiales irradiados en ese rango de ienézge
un comportamiento tipd/v, se puede considerar que [Beckurts, 1964]:

) VT
Oabs(Fo) = Gaps = TaabS(ET =0,0253¢V) . (B.3)

Para un moderador infinito y seb6ai eficaz de absorm@n nula, el espectro de
enerda de los neutrones éstlado por una distribumn de Maxwell. Como primera
aproximaodn dicho espectro se propuso para el haz incidente, es deir q

N, E,

gb(Eo) - W Eo exp _I{T_T . (B4)

En la Figura B.1 se muestra el espectro medido a 600 cm del aadwler se lo
compara con lo que se obtiene al graficar la Ecra8i.4 para temperatura ambiente.
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g n n 1 n T
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E, (eV)

Figura B.1: Se compara un espectro experimental obtenido a 600 cm desnambar

con un detector déHe , con una Maxwelliana a temperatura ambiente. Como primera
aproximacon es aceptable considerar un espectro de Maxwell a temperatabiente
para modelar el espectro experimental incidente en el raggmico de enengs.

De las expresiones B/2, B.3 y B.4 se deduce que:
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L2 ]
-B——|, (B.5)

€ \/5 m o N,
dondeA = I, :n [1 — exp (—nxoaws)] (—n> (sz>2:Constante (B.6)

My

= orr = Constante (B.7)

Paratener en cuenta la aten@edilel haz de neutrones en fubieide la distancia al
moderador se propone multiplicé(¢) por un €rmino georatrico, F, inversamente
proporcional al cuadrado de la longitud de vuelo,

«

Fgo(L) = T2 cona = Constante (B.8)
Asi, se tiene que
~ L? L?
Ct)y=C(t)Fg =a0A ——exp | —-B——]| . (B.9)
(t —tg)° (t —tg)’

Finalmente la expre8h mas completa usada para ajustar los espectros de tiempo
de vuelo queda definida por

~ Pl P2
dondeP, = a AL*y P, = BL*. (B.11)
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Para el moderador a temperatura ambiefte,~ 20,8. A partir del paametro
de ajusteP, se obtiene la distancia de vuelo desde el moderador a la raugst la
practica, es conocida la distancia entre el moderador y eldé@sde donde se padr
decir que se encuentra la muestra (por ejemplo el frenteetettbr o la pared del
“container”) a$ que el resultado del ajuste puede referirse a cualquigcipasde
sentido pactico que se encuentre sobreiteeh del haz de neutrones.

El modelo de ajuste expresado en la EcoacB.10 ha resultado satisfactorio
en espectros de tiempo de vuelo de losles se sustrajo el fondo. Targhi se
puede aplicar si del espectro con muestra se resta un espdténido irradiando
la muestra pero filtrando el haz con un absorbente de nestt&meicos como cadmio.

El método de ajuste

Para evaluar los espectros de tiempo de vuelo se geme®digo en MATLAB
que permite el ajuste por cuadraddsimos a partir de la fundin propuesta (Ecuamn
B.10). La operadin basica consiste en abrir un archivo de datos experimentatés d
por tres columnas: tiempo, cuentas (normalizadas por wmnjitdesviaddn esandar
a partir del cual se obtiene el vectot,,(t). Luego el programa busca, a partir de
valores iniciales de itera@n y la subrutind=M NSEARCH, el valor de los pametros
gue minimizan la fun@n

ty

Chift) = 3 (Cuaplt) - 6(t))2 | (B.12)

t

No slo interesa obtener un valor de la distancia de vuelo, sintbén es im-
portante obtener algpn Mimero que indique el grado de preéiside dicho dato. Si
para cada posion de irradiadn se pudiera contar con uimero grande de espec-
tros experimentales darposible aplicar el algoritmo de ajuste en cada caso yzegali
estadistica sobre las distancias de vuelo obtenidas en todosakmscEnN la gctica
tal procedimiento no es posible por lo que sebide netodo de generamn de espec-
tros sinéticos a partir de un espectro experimental, de modo desagli@lgoritmo de
ajuste para cada espectro 8tito y hacer finalmente estatica que permita obtener
un valor de la distancia de vuelo y un valor de su incerteza.

Para cada canal de tiempo de un espectro experimentalnseiievalor de cuentas
normalizadas(’,(t), y su incerteza o erraf(t). La generadn de un espectro sitico
consiste en calcular un valor artificial de cuentas norradfs a partir dé’, (t) y e(?).
Para ello se emplea la subrutiRANDN que genera un valor sktico, Cy;,(¢) para
cada canal de tiempo haciendo
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Cain(t) = Cot) + [e(t) - rand(1,1)], (B.13)

generando valores al azar con una distribaciormal de valor medi6’, y desviacbn
estindare dentro del interval@),, + e.

Sobre cada espectro stito se aplica el algoritmo obteniendo en cada oportunidad
un valor del paametroP, y calculandal como+/ P/ B. En este trabajo se generaron
500 espectros siaticos. Finalmente sobre todos los valores.dge calcub su valor
medio y su desviabn esandar.
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