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RESUMEN

El presente trabajo describe el procedimiento llevado a cabo para la determinacién prelimi-
nar de pardmetros caracteristicos del flujo de neutrones del reactor nuclear de investigacion
IAN- R1 (RNITAN-R1) por medio el método del triple monitor no cubierto en la posicion de
irradiacion de periferia del nucleo. Mediante este método se estimo el valor de flujo térmico
(¢,,), el factor de simetria de flujo de neutrones epitérmicos («) y la razén entre flujo de neu-
trones térmicos con respecto al flujo de neutrones epitérmicos (f). Dichos parametros fueron
obtenidos mediante la irradiacién de monitores de zirconio (Zr) y de una aleacién de oro con
aluminio (Au-Al 0,1 % Au), que fueron irradiados en las posiciones de irradiacion G3 y G4
del RNI JAN-R1. Como resultado se encontraron los siguientes valores en los parametros
estimados a una potencia de operacion de 30 kW, ¢, = 2,1 x 10" cm™. 5" (coeficiente de varia-
cion CV 4%), a = 0,02 (CV 83 %),y f = 67 (CV 8 %). La alta variacién de « se explica porque
el método usa unicamente tres reacciones de captura para describir el comportamiento de los
neutrones en la region epitérmica del espectro. Esta variacion se puede mejorar mediante la

aplicacion de métodos multimonitor para la caracterizacion de flujo neutrénico.

ABSTRACT

The present work describes the procedure carried out for the preliminary determination of
neutron flux parameters for the nuclear research reactor IAN-R1 (RNITAN-R1) through the
not covered triple monitor method in the nucleus peripheral irradiation position. Using this
method, the thermal flux value (¢, ), the epithermal neutron flux symmetry factor (&) and
the ratio between thermal neutron flux with respect to the epithermal neutron flux (f) were
estimated. Those parameters were obtained by irradiating zirconium (Zr) monitors and a
gold-aluminum alloy monitors (Au-Al 0.1% Au), which were irradiated at the G3 and G4 ir-
radiation positions of the RNI IAN-R1. The following values were found for the parameters
estimated at an operating power of 30 kW, ¢y,=2,1 x 10" cm™. s7! (variance CV 4%), o = 0,02
(CV 83 %), and f = 67 (CV 8 %). The high variance in & could be explained if we consider
that the method only uses 3 capture reactions to describe the epithermal neutron spectrum.
The variance could be improved by application of multimonitor methods for neutron flux

characterization.
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1.INTRODUCCION

E n Colombia se cuenta con un unico reactor nuclear
de investigacion, denominado IAN-R1, que fue co-
misionado en 1965, mediante el programa Atomos para la
Paz del gobierno de los Estados Unidos [1]. En la actuali-
dad el reactor esta adscrito al Servicio Geologico Colom-
biano, institucion que desde el afio 2005 ha auspiciado el
aprovechamiento de esta instalacion para el desarrollo de
aplicaciones en el ambito de la geologia, incluyendo el ana-
lisis por activaciéon neutrénica (AAN), que permite la de-
terminacién quimica multielemental de materiales, el ana-
lisis de huellas de fision (HF) para la datacion de eventos
geoldgicos y el conteo de neutrones retardados (NR) para
la determinacién cuantitativa de uranio (U) y torio (Th) en
materiales geologicos.

En lo que respecta a sus caracteristicas técnicas, el
IAN-R1 se clasifica como un reactor tipo piscina, moderado
por el componente hidrogenado de su combustible, reflejado
por grafito y enfriado por conveccion natural de agua ligera
de baja conductividad. El nucleo del reactor es tipo Triga,
con un enriquecimiento en *°U cercano al 20 %, con una
potencia maxima de operacion de 30 kW, lo que permite ob-
tener un flujo de neutrones del orden de 10" cm™2-s7! [2].

El flujo de neutrones en las diferentes posiciones de irra-
diacion de un reactor nuclear de investigacion se encuentra
caracterizado por dos pardmetros principales: el primero,
denominado f, se define como la relacion entre el flujo neu-
trénico térmico a epitérmico (¢, /¢, ); el segundo se conoce
como pardmetro «, y mide la desviaciéon del comportamien-
to 1/E (donde E es la energia del neutr6n) en los neutrones
en la region epitérmica del espectro de neutrones [3], [4], lo
cual supone que el flujo de los neutrones en esta region del
espectro disminuye con el aumento de la energia del neutrén
(figura 1). La determinacion de estos dos pardmetros involu-
cra la calibracion del canal de irradiacion.

En la literatura se describen tres metodologias bésicas
para realizar la calibraciéon experimental de los canales de
irradiacion: 1) el método de relacion de cadmio multimo-
nitor, 2) el método de tres monitores no cubiertos (tipica-
mente '7Au, ****Zr), y 3) el método de multimonitor cubier-
to con Cd [3, 5-7]. Aunque otras alternativas también han
sido exploradas, como el uso de un sistema multimonitor

de (Au, Cr, Mo) [8], cada una de estas metodologias implica
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la irradiacion de sistemas de multiples monitores y estrictas
rutinas de medicion, con el fin de obtener una menor incer-
tidumbre en la estadistica de conteo de los fotones emitidos
por los radiontclidos formados durante el proceso de captu-

ra de neutrones.
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Figura 1. Esquema del espectro de flujo neutrénico en un reactor nuclear [4].

La importancia de la calibracién de los canales de irra-
diacion reside en que sirve como base para el desarrollo de
métodos avanzados de calibracion para el andlisis por acti-
vacién neutrénica, como K, [9]. Por otra parte, el conoci-
miento de estos parametros permite establecer las posibles
aplicaciones que se pueden desarrollar en determinado ca-
nal de irradiacién (p. ej., analisis por activaciéon neutréni-
ca instrumental [AANI], analisis por activaciéon neutrénica
con neutrones epitérmicos [AANE], huellas de fision [HF] y
conteo de neutrones retardados [NR], entre otros) [10].

En el caso del reactor colombiano IAN-R1, se han rea-
lizado experimentos para determinar el flujo térmico y su
distribucion axial mediante el uso de una sonda autoenergi-
zada de vanadio (SPND) en las posiciones internas de irra-
diacién del nucleo, en los elementos reflectores de grafito y
en la posicion de irradiacidn en periferia [11]. El flujo neu-
trénico maximo determinado en estos trabajos fue hallado
en los canales internos, con un valor cercano a 7,8 x 10"
cm™.s7'. En otro trabajo se realizé la estimacion del para-
metro fy del flujo térmico del reactor para la posiciéon de
irradiacion en periferia del nucleo, usando como primera
aproximacion un valor de & = 0; en esa oportunidad se en-
contrd un valor promedio de flujo térmico de 1,5 x 10" cm™
-s7' y un valor promedio de f de 36, con una potencia de
operacion de 20 kW [12].
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Finalmente, en el presente trabajo se realizé la determi-
nacion preliminar de los pardmetros f, « y ¢, en la posicion
de irradiacion de periferia del niicleo mediante el método del
triple monitor descubierto, en el cual se utilizan tres reaccio-
nes de captura de neutrones diferentes para la calibracion del

canal, descritas en (1) a (3) [3].

94Zr(n,y)9szr; 9571 —> ﬁ + 9%Nb + y
96zr(n:)’)97zr; 97Zr - ﬂ_ + 97Nb + y caracteristica
7 Au(n,y)**Au; **Au - " +'**Hg + y

caracteristica ( 1 )

()

caracteristica (3)

De esta manera, de la medicion de la radiactividad indu-
cida en monitores de Zr y Al-Au por su exposicion a un cam-
po de neutrones, es posible la estimacion de los parametros

de calibracion del canal de irradiacion estudiado.
2. DESCRIPCION DEL METODO

2.1. Método empleado

El método usado en la estimacion de los pardmetros de ca-
libracién de flujo neutrénico corresponde al triple monitor
descubierto, en el cual se hace uso de tres reacciones de cap-
tura neutrdnica con diferentes secciones eficaces o probabili-
dades de ocurrencia en la regién de energia correspondiente
a neutrones térmicos y epitérmicos, considerando que en es-
tos ultimos existe una dependencia funcional con la energia
del neutron, indicada en (4) [13, 14].

leV
El+rx

(4)

('bepi (E) = ¢epi

Usualmente, el sistema de monitores escogido en este
método corresponde a la irradiaciéon de laminas circulares
de pequeiio espesor de los metales zirconio (Zr), y de una
aleacion de bajo contenido de oro con aluminio (Au-Al).
Lo anterior se sustenta en la baja incertidumbre que se tie-
ne sobre las secciones eficaces, la posibilidad de contar con
materiales de pureza conocida, la posibilidad que ofrecen
los is6topos estables del Zr y el Au para capturar los neutro-
nes con energia en la region térmica y epitérmica del espec-
tro, y en que los radionuclidos formados decaen mediante
esquemas sencillos que no involucran emisién de fotones

en cascada.
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De acuerdo con lo planteado por De Corte y colaborado-
res [13], usando este set de monitores, y considerando que el
flujo de neutrones en la region epitérmica presenta la depen-
dencia con la energia del neutrén indicada en (4), el pardme-

tro a puede ser calculado de acuerdo con lo indicado en (5).

(0-5) Q@) -0 Q)4 b Q, (@) 2 =0
a-b) Q@ G "8 R G o3& G (5)

th,1 th,2 th,3

Donde
a:(l—m>lb:<l_m>l (6)
Aspvl Konust ASP-I Ko s
F)- 0,429
A = - 0,429 E )* 0,429
Q, (@) = (Q; JE, )+ Gat D055 -

En estas ecuaciones, los términos G_..y G, .correspon-
epi,i th,i

den a los factores de autoatenuacion de los neutrones epi-
térmicos y térmicos, respectivamente; Q  («) es el cociente
entre las secciones eficaces de captura de los neutrones epi-
térmicos y térmicos; A_ corresponde a la actividad especi-

fica inducida por las reacciones de captura (A_. = N /(¢
spii pi m
SDC), N, cuentas del fotopico, ¢ tiempo de medicion, S
factor de saturacion, D factor de decaimiento y D factor de
decaimiento durante el conteo); K, son factores empiricos
propios de cada reaccion de captura; €, las eficiencias abso-
lutas del sistema de deteccién usado en la determinacién de
A, E _ es la energia efectiva de resonancia, y los subindices
1, 2 y 3 corresponden a los radionuclidos *Zr, *Zr y '**Au,
respectivamente. La tabla 1 muestra los parametros nucle-

ares de las reacciones de captura usadas en el método.

Tabla 1. Parametros nucleares de las reacciones de captura usadas en el mé-
todo [3], [8]

Reaccién 0 (10*4cm?) Q, E (eV) G, G,
(1) 0,053 5,05 6260 0,983 1
(2) 0,0213 248 338 0,973 1
(3) 98,7 15,7 5,65 1 1

Adicionalmente, el método plantea que el parametro f
puede ser determinado desde la medicion de las areas de los
fotopicos asociados a los radioisétopos del Zr, mediante la

relacion mostrada en (8).
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K A
2Q, (0)-G, 2 Q, ()
K

epi, epi,2
f _ 0,Au,2 ASP,Z (8)
Asp,l -G KO,Au,lep,l
th,2 A th,1
sp,2 O,Au,zep,z

Por ultimo, la determinacién del flujo térmico de neu-
trones se puede realizar aplicando el modelo de la activacion
neutronica al proceso de captura del ”Au, una vez conoci-

dos los pardmetros de calibracion, segiin lo mostrado en (9).

p, Au

o, (1+ QO;“) )N

b= 9

Donde ¢, es la seccion eficaz de captura térmica, y N,

u

es el numero de nucleos blanco de 7Au.

2.2. Materiales y condiciones de irradiacion

En el presente trabajo se tomaron tres parejas de laminas
circulares de Zr (99,8 % de pureza) y de aleaciéon de Au-Al
(IRMM 530) con las caracteristicas indicadas en la tabla 2.
Estas parejas fueron acondicionadas en viales de polietileno

de 3,4 cm®en la manera descrita en la figura 2.

Tabla 2. Caracteristicas fisicas de los metales usados en la determinacién de
los parametros de flujo neutrénico

Diametro

Metal Pureza (mm) Espesor (mm) Masa (mg)
Zr 99,8 % 7,1 0,15 32,0
Au-Al 0,1 % Au 8,0 0,10 13,5
14,50 mm
—_—
1,50 mm
]
33,80 mm
1,00 mm
—— Vial 3,4 cm® Bl Monitor de Zr Monitor Al-Au 0,01 %

Figura 2. Disposicion de los monitores en los viales de polietileno.
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Los viales acondicionados con las parejas de monitores
metalicos fueron contenidos en la gradilla para su irradia-
cion, conforme con lo mostrado en la figura 3. De acuerdo
con las dimensiones de la gradilla, la separacion entre cada

pareja de monitores es del orden de 1,5 cm.

e e [ e R e R e e e e s
IIIIIIIIH
e e T T e e e e e e s
IHHHHIHIIH

B Muestras para AANI de rutina

@®©® Monitores de Zr y Au-Al para caracterizacion de flujo

Figura 3. Disposicion de los monitores dentro del contenedor de irradia-
cion empleado en las posiciones G3 y G4 de irradiacion.

La activacion de los materiales se realizé en el reactor
nuclear de investigaciéon IAN-R1 (Bogotd, Colombia), en la
posicion de periferia (G3-G4), operando a una potencia de
30 kW por un tiempo de irradiacién de 4 horas. Para esta
posicion se han estimado, en trabajos anteriores, flujos neu-

tronicos del orden de 10" cm™2-s7!.

1 2 3 4 5 6
4O O
s IIICIC[CIO[C)O
OlOI0I0 @O O Barra de combustible TRIGA
C OlO[OI0|10I0|0[O)
0|@00|@O0[O ‘ Barra de control
D 8 8 g 8 8 8 2 8 ' Canales de irradiacién In core
OlO0[OI0|O
E ooooole |:| Elemento reflector de grafito
F . . . . . . |§| Canal de irradiacion en reflector
Linea de irradiacion de gradilla;
G O O O O O O periferia

Figura 4. Diagrama del nucleo del reactor IAN-R1.

2.3. Medicion de la actividad inducida

por espectrometria gamma

La medicién por espectrometria gamma se realizo en el La-
boratorio de Andlisis por Activacion Neutronica (LAAN)
del SGC, luego de dos dias de decaimiento. Para estos efec-
tos, los monitores metalicos irradiados fueron separados in-

dividualmente para proceder a su lectura.
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El sistema de deteccion empleado consta de un espectro-
metro gamma con detector de germanio hiperpuro Canbe-
rra® GC 7020, y la electrénica asociada al mismo. El software
de adquisicion y andlisis de espectros empleado fue el Genie
2000°v.3.3. El espectrometro fue calibrado en eficiencia a dos
distancias fuente del detector, 25 y 13 cm, con fuentes pun-
tuales de actividad certificada. El control del posicionamiento
de las muestras se realizé mediante un soporte rigido manual
elaborado en acrilico, que permite la ubicacion de las mues-
tras sobre el eje central del detector a diferentes distancias.

Para determinar los valores de entrada del modelo de
célculo se usé la rutina de medicion especificada en la tabla
3. Los tiempos de medicién fueron ajustados para permitir
la adquisiciéon de un total de 40 000 cuentas en cada uno de

los fotopicos de interés.

Tabla 3. Rutina de lectura de los monitores metélicos

Lectura d* (cm) Radl(.)ls.otopo Uso
objetivo*
L 25 7Zx Estimacion de b
L2 25 19 A0 Estimacién de
by,
L3 13 Lty Estimacion de a,
ayf

! Distancia fuente detector.
2Fotones (7Zr 743,4 keV; *Zr 724,2 keV-756,7 keV; *Au 411,8 keV).

3.RESULTADOS Y DISCUSION

3.1. Actividad especifica inducida en los monitores

La figura 5 muestra la comparacion de los valores de A_in-
ducida por las reacciones de captura de neutrones sobre las
tres parejas de monitores metalicos de Zr y Al-Au.

La figura 5 muestra una clara tendencia de disminucion
de la actividad inducida desde la posicién 5 ala 7 en las tres
reacciones de captura de interés, lo cual pudo haber sido cau-
sado por variaciones espaciales del flujo total de neutrones a
lo largo del contenedor de irradiacion. Esto sugiere que debe
considerarse la mejora del contenedor para irradiacion de
muestras en periferia, ya que este tipo de variacién puede
incrementar el error en métodos de ensayo como el AANIL
Adicionalmente, al revisar los coeficientes de variacion de
cada serie del radiois6topo formado, se encontrd que este no
supera el 5%, por lo cual se espera que la variacion de flujo

de neutrones no sea mayor de 5%.
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Figura 5. Comparacion de las actividades especificas inducidas en los mo-
nitores metalicos.

3.2. Valores determinados para los parametrosayb

De acuerdo con lo estipulado en la ecuacion 6, los parame-
tros a y b dependen en gran medida de los valores de A_,
inducidos en los monitores metalicos. Tal como lo indica la
figura 4, se tienen variaciones significativas en los valores
de A, entre las posiciones de irradiacién consideradas. Sin
embargo, el modelo de calculo hace uso de los cocientes de
las actividades inducidas para la determinacién de los pa-
rametros a y b, por lo cual es posible que los cocientes sean
similares en cada pareja de monitores. La tabla 4 muestra los
valores determinados de a y b en las tres parejas de monito-

res empleados.

Tabla 4. Pardmetros a, b determinados en las posiciones 5 a 7 del contene-
dor de irradiaciéon

Posicién a b
5 1,327 1,404
6 1,327 1,392
7 1,336 1,400
Promedio 1,330 1,399
Desviacién estandar 0,005 0,006
CV (%) 0,4 0,4

La tabla 4 muestra que efectivamente la variacién (expre-
sada en CV = 0,4%) es baja para la estimacién de estos pa-

rametros.
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3.3. Valores determinados del parametro de simetria o y
de la relacion de flujo f

Una vez determinados los valores en a y b, es posible deter-
minar el pardmetro de simetria en la poblacién de neutrones
epitérmicos mediante el uso de la ecuacion 5. Para resolver
esta ecuacion se usé un método de iteracidon para determi-
nar el mejor valor de a que permite cumplir la condicién
de igualdad a cero. La tabla 5 muestra los resultados de esta

determinacion.

Tabla 5. Valores de a y f estimados por el método del triple monitor

Posicién a f

5 0,033 61

6 0,011 69

7 0,007 72
Promedio 0,02 67
Desviacién estdndar 0,01 6
CV (%) 83 8

La tabla 5 muestra que los valores estimados de « en
cada pareja de monitores resultan ser bastante dispersos (CV
= 83%), a pesar de las bajas dispersiones de los valores deay
b (tabla 4). Esto implica una alta sensibilidad del cdlculo de a
en este método respecto de variaciones minimas de los valo-
res de ay b en las relaciones de actividad especifica inducida.
Este comportamiento ya habia sido referenciado por Koster
y colaboradores al describir las desventajas del método de
Zr-Au [8].

Por otra parte, las variaciones en a pueden ser conse-
cuencia de cambios locales del espectro de neutrones a lo
largo del contenedor de irradiacion.

Al revisar trabajos realizados en reactores de investiga-
cién que han empleado este método de caracterizacion del
flujo de neutrones se evidencia que en geometrias de ntcleo
tipo TRIGA circulares, con sistema de irradiacion rotatorio
apagado, las variaciones entre canales vecinos de irradiaciéon
pueden ser considerables [15].

Continuando con la aplicacion del método, mediante el
uso de la ecuacion 8 se determind la relacion de flujo térmi-
co a epitérmico (f). El resultado de esta determinacion se
muestra en la tabla 5. Los resultados muestran que las altas
variaciones en « no implican altas variaciones en el valor de

f determinado en el método, para el cual se tiene un valor
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promedio de 67 y una dispersion del 8%. Para esta posicion
(G3-G4), el valor obtenido indica que se tiene una buena ter-
malizacién de los neutrones, lo cual es coherente con posi-
ciones de irradiacion en la periferia del nicleo; sin embargo,
como confirmacion se deben usar otros métodos de caracte-

rizacion, como Au/Au-Cd, para validar el resultado obtenido.

3.4. Flujo térmico y epitérmico

Como parte final de la aplicacion del método, mediante el uso

de la ecuacion 9 es posible obtener los valores de ¢, y ¢_

usando como entrada los valores determinados de a, fy las

actividades especificas inducidas en los monitores de Al-Au.
La tabla 6 muestra los resultados obtenidos correspon-

dientes a la posicién de irradiacion usada en el presente

trabajo.

Tabla 6. Valores de flujo neutrénico determinados por el método

Posicién ¢, (cm*.s7) ¢, q(cm?.s7)
5 2,11 x 10" 3,46 x 10°
6 2,10 x 10" 3,04 x 10°
7 1,98 x 10" 2,75 x 10°
Promedio 2,1 x 10" 3,1 x 10°
Desviacién estandar 7,2 x 10° 3,6 x 10*
CV (%) 4 12

El valor de flujo térmico es congruente con lo determi-
nado en trabajos anteriores realizados en el IAN-R1, en los
cuales se han reportado valores de 2,3 x 10" cm™ -s™' con
una potencia de 30 kW en posicion de irradiacion G3-G4
[16], y de 1,53 cm™ -s™' con una potencia de 20 kW [12].
Adicionalmente, en el presente trabajo se reporta por pri-
mera vez la magnitud del flujo epitérmico en la posicién de
irradiacién evaluada.

Claramente, la magnitud de ¢, y de f permite argumen-
tar que esta posicion de irradiacién es adecuada para el de-
sarrollo de AANT, ya que presenta una buena termalizaciéon
de los neutrones, con una magnitud de flujo suficiente para
su aplicacion en la determinacién de elementos quimicos
mayores y a nivel de trazas en muestras geoldgicas, como
lo ha venido usando el SGC [17]; sin embargo, debe tra-
bajarse en la optimizacién de la geometria del contenedor
de irradiacidn, ya que la forma de gradilla puede causar al-
tas variaciones espaciales de flujo neutrénico a lo largo del

contenedor.
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4.CONCLUSIONES

Se implement6 el método del triple monitor descubierto
para caracterizar el flujo neutrénico en el reactor nuclear
de investigacion IAN-R1. El método permite determinar las
caracteristicas principales del espectro de neutrones («, f, y
¢,,), correspondientes a una posicion de irradiacién en parti-
cular, lo cual es un requisito indispensable para el desarrollo
de técnicas avanzadas de calibracién en AANI como K, .

En cuanto a la aplicacion del método, se encontrd que
permite la estimacion del parametro de simetria de la re-
gion del espectro de neutrones epitérmicos; sin embargo, la
variacion de este pardmetro resultd ser superior al 80%, lo
cual indica una fuerte dependencia del modelo respecto de
variaciones pequeias en las actividades inducidas en los mo-
nitores metalicos. Con el objetivo de evaluar estos efectos se
debe realizar una evaluacion de la incertidumbre asociada a
la determinacion de a, f, y ¢, en este método.

Por otra parte, la magnitud del flujo térmico de neutro-
nes encontrado (2,1 x 10" cm™ -s™' con un valor de f de 67)
sustentaria el uso de la posicion de irradiacién G3-G3 para
el desarrollo de AANI en muestras geolodgicas, con limitada
aplicacion en el analisis de elementos traza debido a la baja
magnitud de flujo de neutrones. Segin esto, se deben carac-
terizar las demas posiciones de irradiacién disponibles, con
el fin de encontrar posiciones con un mayor flujo neutrénico
y una termalizacion adecuada.

Finalmente, con el objetivo de validar y complementar
la presente implementacion, se debe procurar la caracteri-
zacién del flujo de neutrones mediante técnicas adicionales,
como el Au-Au/Cd y el método de relaciéon de cadmio con
multimonitor, que permite alcanzar bajas incertidumbres en
la determinacion del parametro de simetria de los neutrones

epitérmicos [18].
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