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Resumen

Las secciones eficaces de produccion de reacciones nucleares son parametros
fundamentales de los distintos is6topos. En este trabajo se ha desarrollado una metodologia
de célculo, el método de las rectas, que permite determinar simultaneamente las secciones
eficaces de produccién del estado excitado y del fundamental de reacciones nucleares que
generen un estado isomérico ademas del fundamental. Para ello se mide la evolucion
temporal de la emision y asociada al decaimiento del estado fundamental. Con las
mediciones de la emision y que se estudia, efectuadas con diferentes tiempos de
decaimiento, y los tiempos de irradiacion, decaimiento y medicion, es posible calcular dos
variables que tienen una relacion lineal. Los valores de estas variables pueden, por lo tanto,
ajustarse por una funcion lineal, obteniéndose dos parametros de ajuste que estan
relacionados con las secciones eficaces de produccién de los estados fundamental y
metaestable.

El método de las rectas se puede aplicar en la determinacién de secciones eficaces de
cualquier reaccion nuclear que genere un isdmero, sin importar la energia o el tipo de
particula incidente. Una ventaja del método que estudiamos respecto de los usuales se
encuentra en que, al no ser necesario medir emisiones asociadas al decaimiento del estado
metaestable, permite la determinacion de su seccion eficaz de produccion aungue no tenga
emisiones y asociadas a su decaimiento. O también si, teniendo emisiones y, su medicion
es dificil por ser pequefia su produccién o por plantear dificultades analiticas. Debido a que
en el método de las rectas no es necesario establecer condiciones experimentales que
dependen de los valores relativos de las vidas medias de los estados fundamental y
metaestable, es posible por este método determinar la seccion eficaz de produccion del
estado fundamental aun en los casos en que las vidas medias de ambos estados no difieren
sustancialmente; o sea en aquellos casos en que no es licito considerar que uno de los
estados a decaido completamente. Empleando el método directo en los casos en que la vida
media del estado fundamental es mucho mayor que la del metaestable sélo es posible
determinar la seccién eficaz de la reaccion suma de la produccion de ambos estados, pero
para determinar la de produccion del fundamental es necesario conocer la del metaestable.
Aplicando el método de las rectas es posible determinar la seccion eficaz de produccion de
ambos estados sin esta Ultima condicion. La principal limitacion del método la
encontramos en la necesidad de que las condiciones analiticas permitan medir la emision vy
que estudiamos con diferentes tiempos de decaimiento. Por otra parte, del andlisis de las
ecuaciones en que se sustenta el método surge que hay un conjunto de condiciones en que
el método no es aplicable, o su aplicacion conlleva incertezas muy grandes, mientras que
otro conjunto de condiciones resultan dptimas.

Se aplico el método de las rectas al estudio de cuatro reacciones umbral con
neutrones, determinandose las secciones eficaces promediadas en flujo de fision térmica de
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2%, Las determinaciones se efectuaron utilizando como monitor de flujo la reaccién
8Ni(n,p)*2Co™™ (=111 + 3 mb; Baard et al., 1989). Las reacciones estudiadas plantean
diferentes casos en la aplicacion del método, tanto en las condiciones analiticas como en
las condiciones intrinsecas de aplicacién del método. Estas reacciones son: *®Ni(n,p)*¢Co
y ®Ni(n,p)*®Co™, **Fe(n,2n)*Fe’ y **Fe(n,2n)>*Fe™, *°Sc(n,2n)*Sc’ y *Sc(n,2n)*sc™, y
07r(n,2n)¥zr" y ©Zr(n,2n)%Zzr™. EI primer caso tiene secciones eficaces de produccion
relativamente grandes, la vida media del fundamental es mucho mayor que la del
metaestable y es posible medirlas utilizando el monitor de flujo elegido como monitor
interno. Los valores obtenidos son ¢;=74.8 + 2.3 mb y o, = 36.6 £ 1.2 mb. Las secciones
eficaces de captura térmica de los productos de esta reaccion son significativamente
grandes. Por lo tanto, en aplicaciones del niquel como monitor de flujo rapido en un campo
con componente térmica y epitérmica, y cuando su irradiacion es prolongada, es necesario
corregir los resultados por el “quemado” de ambos productos. Para efectuar esta correccion
en ambos productos es necesario conocer la seccion eficaz de produccién de los dos
isdmeros. No se han encontrado referencias de mediciones previas a este trabajo de la
seccion eficaz de la reaccion *®Ni(n,p)®Co’, y sélo unas pocas de la reaccion
*8Ni(n,p)>®Co™, con incertezas grandes.

Las reacciones sobre el **Fe tienen secciones eficaces de produccién muy pequefias,
la vida media del estado fundamental es mayor que la del metaestable pero la diferencia es
pequefia, y es posible utilizar como monitor interno la reaccién **Fe(n,p)**Mn como
control. Las principales dificultades para su estudio se encuentran en las condiciones
analiticas, pero el método de las rectas se aplica en condiciones Optimas, lo que permite
determinar secciones eficaces muy pequefias. Los valores obtenidos son o7 = 1.14 + 0.13
uby o =0.52 +0.16 pb.

Las reacciones “°Sc(n,2n)*Sc" y “Sc(n,2n)**Sc™ se producen con secciones eficaces
relativamente grandes, y la vida media del estado fundamental es mucho menor que la del
metaestable. En este caso es posible determinar en forma directa la seccién eficaz de
produccion del estado metaestable, siendo este valor o =19.9 + 3.0 mb, consistente con
el obtenido con el método de las rectas. Los valores obtenidos son os = 27.3 + 1.3 mby
om=22.0+£2.7 mb.

Las reacciones *°Zr(n,2n)®zr" y *zr(n,2n)¥*zr™ tienen secciones eficaces de
produccion relativamente pequefias y la relacion de vidas medias de los isomeros es similar
a la del caso del *®Ni. En este caso para aplicar el método de las rectas es necesario
estudiar una emisién asociada al decaimiento del #*Y™, que no es una emisién instantanea,
y por lo tanto es necesario modificar las ecuaciones deducidas para el caso general. No se
obtuvieron resultados satisfactorios a través de la aplicacion del método de las rectas. Se
determinaron en forma directa las secciones eficaces de produccién del estado metaestable
y de la reaccién suma, *°Zr(n,2n)®zZr™™. En este caso se puede considerar que la seccion
eficaz de la reaccion *°Zr(n,2n)**zZr™™ es igual a la suma de las secciones eficaces de
produccion de cada estado, y por lo tanto por diferencia podemos determinar la seccion
eficaz del estado fundamental. Los valores medidos son ofm = 119.6 £ 3.4 pb vy
om = 13.86 + 0.40 pb, mientras que o = 105.8 + 3.4 ub.
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Abstract

Cross sections of nuclear reactions are fundamental parameters of the different
isotopes. In this work we develop a methodology, the straight-line method, which allows
simultaneous determination of cross sections for the ground and metastable states of
nuclear reactions that generate, besides the ground state, one isomeric state. The method
involves the measurement of the time dependent y emissions associated with the ground
state decay. Through these measurements, performed at different time intervals, two
variables—that are functions of the irradiation, decay and counting times—and that are
linearly correlated, can be calculated. The values obtained for these two variables are fitted
with a straight line, and the coefficients obtained have a known relationship with the cross
sections of the metastable and ground state.

The straight-line method can be used to determine cross sections of any nuclear
reaction that generates two different states, regardless of the type and energy of the
incident particle. An advantage of this method is that we do not have to measure emissions
associated to the decay of the metastable state, thus allowing for the measurement of the
production cross section of this state even if it has no emissions or if the emissions are
weak or difficult to measure. Since in the straight-line method it is not necessary to impose
experimental conditions which are dependent on the relative values of the isomeric and
ground states half lives, it is then possible to determine, by this method, the production
cross section for the ground state even in those cases where the assumption that one of the
states has decayed completely, cannot be warranted. In cases where the ground state half
life is much longer than that of the isomeric state, when employing direct methods, it is
only possible to determine the sum cross section for the production of both states;
therefore, if the metastable production cross section is known, then it is possible to
determine, by subtraction, the ground state production cross section. When using the
straight-line method, both cross sections can be determined separately. The main limitation
of the method is the need to measure the y emission associated to the ground state decay at
different time intervals. A parametric analysis of the equations associated to the method
shows that under certain conditions it is not possible to apply the method, while under
other conditions the method delivers optimum results.

The method was applied to the study of four neutron threshold reactions, measuring
cross sections averaged over a “*U fission neutron spectrum. The measurements were
performed using the monitor reaction **Ni(n,p)*Co™™ (5=111 + 3 mb; Baard et al., 1989).
These reactions involve different analytical conditions and different situations in the
application of the method. The reactions studied are: **Ni(n,p)**Co’ and *Ni(n,p)**Co™,
“Fe(n,2n)®Fe’  and *Fe(n,2n)**Fe™, *°Sc(n,2n)®Sc’ and  “*°Sc(n,2n)*Sc™, and
%07r(n,2n)*Zr" and ©Zr(n,2n)¥*zr™. The first case has cross sections that are rather large,
the half life of the ground state is much longer than that of the metastable state, and the

Xvii



monitor reaction used is an internal monitor. The values obtained are or = 74.8 £ 2.3 mb
and o = 36.6 + 1.2 mb. The capture cross section of the products *Co’ and *Co™ for
neutrons in the thermal range, are large. Therefore, when the monitor reaction
Ni(n,p)*®Co™™ is used in a neutron flux with thermal component, and when the
irradiation time is large, the results have to be corrected by burn-up of both products. To
perform the correction, it is necessary to know the production cross section of both
isomers. No previous reference to this work informing the cross section of the reaction
*8Ni(n,p)*®Co’ was found, and few of the reaction *®Ni(n,p)*Co™, with large uncertainties.

The **Fe reactions have small cross sections, the half life of the metastable state is
slightly longer than that of the ground state, and the reaction **Fe(n,p)>*Mn can be used as
an internal monitor to check the results. The values obtained are of = 1.14 + 0.13 ub and
om = 0.52 + 0.16 ub. In this case the main difficulties are associated with the analytical
conditions but the method is applied in optimal conditions, allowing for the determination
of very small cross sections.

*3¢(n,2n)*sc’ and *°Sc(n,2n)**Sc™ reactions have relatively large production cross
sections, and the ground state half life is much shorter than that of the metastable state. In
this case the metastable state production cross section can be determined by usual methods
with the results o, = 19.9 + 3.0 mb, value that is consistent with that obtained applying the
straight-line method. The cross sections obtained applying the straight-line method are
o;=27.3+1.3mband oy, =22.0+2.7 mb.

%07r(n,2n)®zr" and *°Zr(n,2n)®°Zr™ reactions have relatively small production cross
sections, and the half life relation of the products is similar to the *®Ni case. To apply the
straight-line method in this case, we have to study the gamma emission of the Y™, This
emission is not instantaneous, and a modification of the general equations was required.
The application of the straight-line method did not give satisfactory results. Direct methods
were applied to determine the metastable state production cross section and the cross
section for the reaction *°Zr(n,2n)*zr™™. In this case the cross section of this reaction is
equal to the sum of the production cross section for each state, and we can determine the
ground state production cross section by subtraction. The values obtained are o#m =
119.6 £+ 3.4 pub and o, = 13.86 + 0.40 pb, while of = 105.8 £ 3.4 ub.
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1. Introduccion

Las secciones eficaces de reacciones nucleares con neutrones son parametros
fundamentales de los materiales de uso nuclear, y estan asociadas a la aplicacion de
diversas técnicas nucleares. Son parametros caracteristicos de cada isétopo de los distintos
elementos, y son una medida de la probabilidad de que al incidir un neutrén de cierta
energia cinética en un material se produzca una cierta reaccion nuclear. Por lo tanto, en
toda circunstancia en que haya interaccion de algun material con neutrones, habra
secciones eficaces involucradas.

Sus aplicaciones son muy diversas. Por ejemplo, un buen conocimiento de las
secciones eficaces permite optimizar la gestion de combustible de las centrales de
produccion eléctrica, con el consiguiente impacto econdémico. En general, el conocimiento
de las secciones eficaces permite determinar los productos radioactivos que se generan en
un material que se coloca en un campo de neutrones, asi como sus emisiones. O, a la
inversa, evaluando el espectro de radiacion gamma (espectro y) inducido por la irradiacion
con neutrones de un cierto material, y conociendo la seccién eficaz de las reacciones que
se producen, es posible conocer la composicion del material estudiado.

Reacciones de tipo umbral (reacciones que s6lo son posibles con neutrones de alta
energia cinética) de diversos materiales son utilizadas en determinaciones de flujo
neutronico o de fluencia, en la evaluacion del espectro energético de un cierto campo de
neutrones o en mediciones de dosis absorbida de neutrones rapidos. Este tipo de monitores
de flujo es utilizado en los reactores nucleares con diversos propositos. En particular en la
determinacion del dafio de los materiales estructurales de los reactores nucleares de
produccion eléctrica, que es un parametro determinante de la vida Util de la instalacion o
de sus componentes.

En este trabajo expondremos la medicion de las secciones eficaces de algunas
reacciones nucleares umbral producidas por neutrones rapidos. Las reacciones que
estudiamos tienen la peculiaridad de generar dos isomeros del nucleo producto.
Desarrollaremos una metodologia de céalculo que permite, siguiendo la evolucion temporal
del espectro y emitido por los productos de la reaccion, determinar simultaneamente las
secciones eficaces de generacion de ambos isdmeros. Las reacciones nucleares que
estudiamos se inducen con neutrones de reactor un reactor de investigacion, midiéndose
secciones eficaces promediadas en la distribucion energética de neutrones generados en la
fision del “*U por neutrones térmicos.

Introduccion 1



1.1 Reacciones nucleares con neutrones

Los primeros trabajos experimentales sobre la interaccion de neutrones con ndcleos
atomicos que permiten obtener niveles excitados de 8 MeV, se desarrollaron hacia 1935.
Fermi y Amaldi por un lado, y Moon y Tillman por otro, trabajaron en la interaccion de
neutrones de energia cercana a la térmica con ndcleos de **’Ag produciendo el isétopo
%Ag, v su decaimiento produciendo '®Cd, una particula B~ y un neutrino (Burcham,
1979). Estas experiencias mostraron que reacciones con neutrones de energia cercana a la
térmica tenian menor probabilidad de ser de dispersién y mayor probabilidad de ser de
captura que la que surgia de la aplicacion de los modelos desarrollados hasta ese momento.
Para explicar estos resultados Niels Bohr propuso en 1936 que estas reacciones se
producen con la formacion de un estado intermedio, llamado nucleo compuesto,
conglomerado formado por el nucleo original y la particula que interactia con él
(Burcham, 1979). Por lo tanto las reacciones de captura se desarrollan en dos etapas. En la
primera, se forma el ndcleo compuesto, integrado por el nucleo original y el neutron
incidente, y en la segunda el ndcleo compuesto se desintegra emitiendo una particula
(protén, neutrdn, etc.) o rayos vy, pudiendo ocurrir, en principio, todas estas posibilidades.
La desintegracion del nacleo compuesto sélo depende de sus propiedades, su energia y
momento angular, y es independiente de cémo se formo. A la incorporacion del neutron al
nacleo original esta asociada una energia de excitacion del nucleo compuesto que es igual
a la energia cinética del neutron en el sistema centro de masas, mas su energia de union. Si
la energia de excitacion es suficientemente grande el nudcleo compuesto se podra
desintegrar emitiendo una particula; la energia necesaria para esta disociacion es de
alrededor de 8 MeV (Kaplan, 1962).

El nacleo compuesto tiene varios estados excitados con vidas medias diferentes,
durante las que permanece, en promedio, en ese estado excitado antes de desintegrarse
emitiendo una particula o un rayo y. Por lo tanto el nucleo excitado podra desintegrarse, si
su energia de excitacion es suficiente y con diferente probabilidad segin su vida media,
tanto emitiendo particulas (proton, neutron o o) como radiacion y (Kaplan, 1962).

Aplicando la ley de conservacion de energia, separando la energia en reposo y la
energia cinética, en una reaccién con neutrones sobre un ndcleo X (en reposo), con un
producto Y emitiendo una particula y, obtenemos que

(E, +mc?)+M,c* =(E, +Mc?)+(E, +m,c?) (1.1.1)

masa del nucleo inicial en reposo
masa del neutrén en reposo

masa del nucleo producto en reposo
masa de la particula emitida en reposo

X
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Si denominamos Q al balance de energias cinéticas de la reaccidn, tenemos que

Q=E,+E,-E,=(M,+m,—-M, -m ) (112

y

Si Q es positivo la reaccidn es exoérgica, mientras que si es negativo, es endoérgica.
Cuando la reaccion es endoérgica, la energia —Q necesaria para excitar el nucleo
compuesto lo suficiente para que se desintegre produciendo la reaccion que se estudia debe
ser provista por la energia cinética del neutrén incidente. El valor minimo de energia
cinética de neutron necesario para que se produzca la reaccion se denomina energia
umbral. La energia umbral, E,, tiene la siguiente expresion (Kaplan, 1962):

mn

E,= —Q(1+ M

J (1.1.3)

X

Este es el tipo de reacciones que estudiamos en este trabajo. En la tabla 1.1.1 se
muestran los valores de Q y E, de las reacciones nucleares que se estudian en este trabajo.
Los nuacleos producidos en estas reacciones tienen dos isémeros (ver seccion 2); en el
calculo de Q y E, del estado metaestable se agrega la energia de excitacion a la del estado
fundamental.

Tabla1.1.1 QY E, de algunas reacciones nucleares

Reaccion nuclear Estado fundamental Estado metaestable

Q* (MeV) E. (MeV) Q* (MeV) E. (MeV)
3c(n,2n)*sc™m —11.324 11.58 —11.595 11.86
SFe(n,2n) 3 Fe ™ —13.378 13.63 —16.418 16.73
%8Ni(n,p)*Co™™ +0.400 : +0.376 :
%0Zr(n,2n)%zr™m —11.970 12.10 —12.557 12.70

& el valor de Q se determind con la formula 1.1.2, utilizando los valores de masa nuclear de
Tuli, 2000

En muchos casos, los ndcleos Y producidos en la reaccion nuclear no son
estables sino que decaen por mecanismos como captura electrénica, emision B o B, y
emision y o conversion interna en el caso de decaimiento de los estados metaestables al
nivel fundamental. EI andlisis de la radiacion y asociada a estos decaimientos nos permite
estudiar estas reacciones, como veremos mas adelante.
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1.2 Secciones eficaces

La seccion eficaz de un cierto nacleo se interpreta como la probabilidad de que se
produzca un cierto evento en la interaccion de un neutron con ese nucleo. Los eventos
posibles se pueden dividir en dispersidn elastica y absorcion del neutrdn, caracterizandose
este grupo de reacciones por la formacion de un ndcleo compuesto como producto de la
interaccion (ver seccién 1.1). Cuando el neutron es absorbido el decaimiento del nucleo
compuesto puede generar:

= la emision de otro neutrdn, reaccion (n,n’) o dispersion inelastica.

= la emision de radiacion vy, reacciones (n,y).

= la emision de particulas, reacciones (n,p), (n,d), (n,a), (n,2n), (n,3n), etc.

= en el caso de algunos pocos nucleos, produciéndose su divisién en una reaccion

de fision nuclear.

Cada una de estas reacciones se produce con una cierta probabilidad, y por lo tanto
tiene una seccion eficaz asociada.

En forma estricta, la seccion eficaz de un cierto evento (o), producto de la
interaccion de neutrones con un cierto nucleo, se define como el factor de proporcionalidad
entre el nimero de esos eventos por unidad de tiempo y por unidad de volumen que se
producen (), y el producto del nimero de ndcleos por unidad de volumen de un material
homogéneo (N) y el nimero de neutrones por unidad de tiempo de un haz que incide
perpendicularmente en una superficie de area unitaria de ese material (J) (Beckurtz y
Wirtz, 1964). Se supone que el espesor del material que atraviesa el haz de neutrones es
suficientemente pequefio como para que la intensidad del haz permanezca constante.

¢ =cNJ (1.2.1)

De acuerdo a esta definicion, expresada en la formula (1.2.1), las secciones eficaces
tienen unidades de superficie. Como unidad se utiliza el barn (b), que equivale a 10%* cm?.

La seccion eficaz de una cierta reaccion nuclear es fuertemente dependiente de la
energia cinética del neutron incidente, y, como se vio en la seccién 1.1, algunas reacciones
solo se producen cuando la energia cinética del neutrén supera cierto valor umbral. Este es
el caso de la mayoria de las reacciones que emiten particulas. Los neutrones de mayor
energia que podemos encontrar en un reactor nuclear, que es la fuente que utilizaremos en
este trabajo, son los producidos en la fisién del 2°U inducida con neutrones térmicos, y su
rango de energias estd comprendido entre 0.5 y 20 MeV. A estos neutrones se los
denomina rapidos, componente rapida de una distribucion de flujo determinada o flujo
rapido. Luego de producidos, los neutrones interactian con los materiales que componen
el nucleo del reactor disminuyendo su energia hasta llegar al equilibrio térmico. En esta
situacién su distribucion de energias se puede representar por una funcion de Maxwell,
siendo la energia mas probable a una temperatura de 293.6 °K, correspondiente a una
velocidad del neutrén de 2200 ms™, 0.0253 eV (Beckurtz y Wirtz, 1964). Este rango de
neutrones se denomina térmico, componente térmica de una distribucion de flujo
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determinada o flujo térmico. Un tercer rango de estudio de las secciones eficaces de
reacciones con neutrones es el correspondiente a energias intermedias entre los térmicos y
los rapidos (0.5 a 500 keV), y se los denominan neutrones epitérmicos, componente
epitérmica de una distribucion de flujo determinada o flujo epitérmico.

En todas las aplicaciones los neutrones incidentes tienen una distribucion energética
caracteristica. Es el caso de los neutrones producidos por la fisién espontanea del »°Cf o
por la fision inducida por neutrones térmicos del **U, U o #**pu. Otra distribucion
caracteristica es la mencionada en el parrafo anterior, la de los neutrones que estan en
equilibrio térmico en un medio poco absorbente, y que se puede representar por una
funcién Maxwelliana. En estos casos es conveniente trabajar con secciones eficaces
promediadas en la distribucion energética caracteristica de la fuente de neutrones que
consideramos, oy, definida segin la ecuacion 1.2.2.

c, = TG(E)X(E)dE (1.2.2)

X(E) distribucion energetica caracteristica normalizada de los neutrones, esto es:

TX(E)dE =1

Las determinaciones de secciones eficaces que se van a exponer en este trabajo se
efectian con neutrones de distribucién energética caracteristica de la fision de **U con
neutrones térmicos. Este espectro de energias de neutrones se ha representado con diversas
expresiones analiticas. Baard et al., 1989, resumen las principales expresiones propuestas
que se exponen a continuacion, donde E es la energia de los neutrones expresada en MeV.

i. Y (E)=0.48395¢ Fsinh-/2E Watt, 1952
—E
ii. Y (E)=0.45274e°*%sinh~/2.29E Cranberg et al., 1956
i
iii. Y (E)=0.76985¢'2 /E Leachman, 1956
iv. 7(E)=0.5827e ***sinh(1.27-/E ) Wood, 1973
—E
v. Y (E)=0.4395¢°%%sinh-/2.249E Magurno et al., 1982
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Otras representaciones han sido propuestas por Grundl y Eisenhauer, 1975 y 1977,
basadas en formas funcionales de Maxwell, pero se determiné que en el rango de energias
de 0.5 a 15 MeV la forma funcional propuesta por Wood es mas adecuada, y s6lo para
reacciones con umbrales muy altos se observan diferencias significativas (Baard et al.,
1989; Suarez et al., 1997). La expresion propuesta por Magurno et al., 1982, que es una
modificacion de la propuesta por Watt-Cranberg, es la utilizada en la popular biblioteca de
datos nucleares ENDF/B-V.

Respecto de la otra funcion involucrada en el calculo de la seccion eficaz
promediada en una distribucién energética de neutrones (ecuacion (1.2.2)), es posible
obtener en forma tedrica una expresion funcional de la variacion de la seccion eficaz con la
energia del neutron incidente para reacciones nucleares con emision de particulas. La
ecuacion (1.2.3) muestra una forma funcional propuesta (Suarez et al., 1997).

t/2

dE):ierfc[ j (1.2.3)

siendo g, h y t parametros de ajuste de la funcion para cada reaccion considerada,

y definiéndose la funcion erfc(x) como: erfc(x) = }J'etzdt
T X

En la seccion 1.1 habiamos visto que la mayoria de las reacciones con emision de
particulas sélo son posibles si el neutron incidente tiene una energia cinética mayor que
cierto umbral, y mostramos algunos ejemplos en la tabla 1.1.1. En estos casos, la seccion
eficaz es cero para neutrones de energia menor a ese umbral, y el limite inferior de la
integral de la ecuacion (1.2.2) puede escribirse igual a E,. La variacion de la seccion eficaz
de estas reacciones tiene una forma tipica caracterizada por un incremento abrupto a partir
del umbral de energia hasta llegar a un cierto valor, manteniéndose alrededor de ese valor
(plateau) en una amplia zona, para luego decrecer con energias altas. Si bien para
neutrones de energia mayor pero cercana al umbral la reaccion es posible, la seccion eficaz
es muy pequefia; sélo se produce en forma significativa para neutrones de energia mayor al
umbral. En el caso de la reaccion *®Ni(n,p)*®Co™™, por ejemplo, la tabla 1.1.1 muestra que
es exoérgica, pero para neutrones de baja energia la seccion eficaz es muy baja y sélo
comienza a producirse en forma significativa con neutrones de fision. Por esta razon, es
atil definir una energia umbral que nos muestre cuando la reaccion comienza a ser
significativa. Este parametro se denomina umbral efectivo, y se lo define como el limite
inferior de integracion de la distribucion energética de flujo que multiplicado por el valor
de seccion eficaz promedio de la zona constante o de plateau, dé como resultado la seccion
efectiva promediada en ese flujo (Beckurtz y Wirtz, 1964). La ecuacion (1.2.4) expresa la
condicion que debe cumplir la energia umbral efectiva de acuerdo a su definicion.



o, = TG(E)X(E)dE =0, TX(E)dE (1.2.4)

ef
Eu

ES" energia umbral efectiva
oo  seccion eficaz promedio en la zona constante o de plateau

En el ejemplo ya mencionado, si bien la reaccion *®Ni(n,p)*Co™™ es exoérgica, tiene
una energia umbral efectiva de 2.60 MeV (Baard et al., 1989) para neutrones producidos
por la fision térmica del 2*°U.

1.3 Neutrones de reactor

1.3.1 El reactor RA-6

La irradiacion de las muestras estudiadas se efectud en el reactor de investigacion y
entrenamiento RA-6, del Centro Atomico Bariloche. El nlcleo del reactor estd formado
por elementos combustibles de uranio enriquecido al 90 % en ?*U. Cada elemento
combustible es del tipo MTR de 19 placas. Alrededor del nucleo (ver figura 1.3.1) se
ubican bloques de grafito que tienen la misma forma exterior que los elementos
combustibles, actuando el grafito como reflector de neutrones. En el nicleo y en el
reflector del reactor se colocaron 3 cajas de irradiacién, cuyas dimensiones son iguales a la
de los elementos combustibles y dentro permiten ubicar las muestras a irradiar en las
facilidades que describiremos mas adelante. Una configuracion de nucleo tipica se puede
observar en la figura 1.3.1. Una de las cajas de irradiacion esta en la zona central del
nucleo, posicion F5, rodeada de elementos combustibles, siendo ésta la posicion que tiene
niveles de flujo més altos en los tres rangos. Valores tipicos de flujo neutronico en esta
posicion con el reactor generando su maxima potencia, 500 kW, son:

d=6x10" n.cm?s™ en el rango de neutrones térmicos.
he=2x10" n.cms™ en el rango de neutrones epitérmicos.
d=2x10" n.cm™s™ en el rango de neutrones rapidos.

La segunda caja de irradiacion se ubica en el reflector; posicién D8 en la figura
1.3.1. En esta posicion la relacion entre la componente térmica del flujo y la epitérmica es
mayor que en F5, siendo los valores tipicos de flujo a plena potencia:

d»=2x10" n.cm?s™ en el rango de neutrones térmicos.
$e=2x10" n.cms™ en el rango de neutrones epitérmicos.
d=7x10" n.cm™s™ en el rango de neutrones rapidos.

La tercer caja de irradiacion se encuentra también en el reflector, pero alejada del
nacleo. (posicion 16 en la figura 1.3.1), para que la componente principal del flujo sea
térmica, siendo su valor tipico ¢:=7x10"** n.cm™s™. El reactor cuenta con cuatro barras de
control gruesas (dos de ellas deben actuar como barras de seguridad y las otras dos como
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control grueso), compuestas de una aleacion de cadmio, indio y plata (BC en la figura
1.3.1), y 1 barra de ajuste fino (bcf en la figura 1.3.1) de acero inoxidable. Estas barras
deslizan dentro de cajas combustibles a las que les han extraido dos placas combustibles.
Durante la operacion del reactor las dos barras de control modifican su posicién dentro del
nucleo de modo de mantener el reactor critico a la potencia establecida, mientras que las
otras dos, definidas como de seguridad, permanecen totalmente fuera del nicleo Las cuatro
barras se insertard&n completamente por gravedad para extinguir el reactor si se dispara la
I6gica de seguridad o si son accionadas por el operador de la instalacion. Las irradiaciones
se efectuaron en la caja de irradiacion ubicada en F5, dado que, como veremos en esta
seccion, es la Unica posicion en que el espectro neutronico rapido se aproxima al de fision.
Las barras de control y seguridad, por estar construidas con materiales que son fuertes
absorbentes neutronicos, distorsionan su distribucion espacial y su espectro energético en
la zona térmica y epitérmica. Dado que es posible seleccionar qué par de barras actdan
como control o como seguridad, en todas las irradiaciones efectuadas para este trabajo el
par de barras cercano a la posicién de irradiacion, E4 y E6, se definié como de seguridad,
permaneciendo asi fuera del nucleo sin distorsionar el flujo neutrénico en la zona de
irradiacion.
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Figura 1.3.1 Configuracion tipica del nicleo del reactor
nuclear RA-6.



Las muestras a estudiar se trasladan desde el laboratorio donde seran luego medidas
hacia la posicion de irradiacién en el nacleo del reactor utilizando un sistema neumatico de
transporte. Luego de irradiadas vuelven al laboratorio a través del mismo sistema. El
tiempo de transporte es de 1 s. Las muestras “viajan” dentro de una cépsula plastica de
aproximadamente 5 cm de altura y 2 cm de diametro.

Un aspecto importante a considerar en las determinaciones que nos proponemos es la
formacion de otros productos de activacion que puedan interferir con las mediciones que
realizamos. Las reacciones (n,y) con neutrones térmicos suelen tener secciones eficaces
varios ordenes de magnitud mayor que las que intentamos medir. Estas reacciones pueden
producirse en impurezas presentes en el material que analizamos o en otros is6topos del
nucleo que queremos estudiar. En la posicion del nucleo del reactor RA-6 en que
realizaremos las irradiaciones (F5; ver figura 1.3.1) el flujo térmico es ¢=6x10" n.cm?s™,
por lo que los productos de activacion de estas reacciones pueden enmascarar
completamente en el espectro y que medimos las emisiones de interés, o al menos interferir
en su determinacion. Para minimizar estas interferencias se pueden tomar varias medidas.
En algunos casos es necesario trabajar con materiales enriquecidos en el isétopo de interés
o0 blindar el detector y asi disminuir la deteccion de radiacion y de baja energia. Otra
medida que se adoptd es la irradiacion de las muestras recubiertas con cadmio. Este
elemento es un fuerte absorbente de neutrones térmicos (caps=2520 b, Pfennig, 1995, con
una funcién de la energia que tiene forma de escalon que se corta en 0.5 eV), por lo que
con esta forma de irradiacion la muestra a estudiar no tiene una cantidad relevante de
interacciones con la componente térmica del flujo neutrénico. El is6topo del cadmio que es
un fuerte absorbente neutrénico es el **Cd (5:=20600 b, Pfennig, 1995), pero el producto
de la reaccién, el **Cd, es estable y por lo tanto no incide en las condiciones de
irradiacion. Sin embargo los isétopos °Cd, ***Cd y *®Cd generan productos de activacion
emisores y que, aungue su seccion eficaz es relativamente pequefia, debido a la gran masa
de material que se irradia producen alta actividad y con implicancias radioldgicas para el
experimentador. Este aspecto limita el tiempo de irradiacion del conjunto, y determina la
disposicion de blindajes de radiacion y y minimizar el tiempo de manipuleo de la muestra.
De acuerdo a las caracteristicas de la muestra, se utilizaron blindajes de cadmio de 0.5y 1
mm de espesor.

1.3.2 El espectro de fision

Como ya se mencionara, en este trabajo se efectian mediciones de secciones eficaces
promedio en el espectro de fisién del ?°U con neutrones térmicos. Por lo tanto es de
fundamental importancia constatar que la distribucion energética de los neutrones en la
posicion de irradiacion utilizada tiene estas caracteristicas. El espectro neutronico rapido
de las posiciones de irradiacion de todos los reactores nucleares, atn en lugares cercanos al
centro del ndcleo, tiene algun grado de apartamiento de una distribucion “pura” de
neutrones producidos por la fision térmica del Z°U. Esto se explica en que estas posiciones
de irradiacion estan en un campo neutronico junto con materiales estructurales
constitutivos del ndcleo del reactor, y los neutrones llegan a la posicién de irradiacién
luego de atravesar el combustible nuclear, su encapsulado y el compuesto moderador en
que esta inmerso. Y cierta fraccion de los neutrones producidos en la fisién interactian con
estos materiales modificando su energia pero manteniéndose en el rango rapido,
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modificando asf la distribucién energética caracteristica del espectro de fisién del >*°U con
neutrones térmicos. La propia muestra a irradiar y los materiales que la contienen
contribuyen a modificar el espectro.

Las facilidades experimentales que mejor se aproximan a tener una distribucion
“pura” de neutrones de fisién térmica del 2°U son los conversores de neutrones. Estas
facilidades constan de una camara de uranio enriquecido en **U a donde llegan las
muestras a irradiar, revestida con cadmio en su parte interior y que contiene aire. Este
recipiente se ubica en un campo de neutrones térmicos. De esta forma los materiales que se
interponen entre la muestra y los ndcleos de *°U que se fisionan son minimos,
desapareciendo los nucleos livianos del moderador. Ademas las fisiones se producen sélo
con neutrones térmicos, que no llegan a la muestra ya que son retenidos en el cadmio.

Si bien el espectro neutrénico de las posiciones de irradiaciones centrales de los
reactores nucleares tiene cierto apartamiento de una distribucion “pura” de neutrones
producidos por la fisién térmica del U, en general este apartamiento es pequefio y no se
refleja en las mediciones que realizamos. En estos casos decimos que el espectro
neutronico se aproxima al de fision. Esta condicion se puede verificar en un caso concreto
irradiando varios monitores de flujo rdpido con diferente energia umbral efectiva de modo
de abarcar el rango de fision, y cuya seccién eficaz promediada en el espectro de fision de
2% esté bien medida. Si los valores de flujo medidos con los distintos monitores no
difieren entre si, podemos afirmar que la posicion de irradiacidn tiene un espectro préximo
a la distribucion de fision pura.

Tabla 1.3.1 Evaluacién del espectro neutronico rapido en las posiciones de
irradiacion F5y D8 (ver figura 1.3.1) del nacleo del reactor RA-6
Medicion del flujo rapido utilizando monitores de diferente energia
umbral efectiva®

Reaccion Seccidn eficaz | Energia umbral oy (n.cm™?s™)
(mb) efectiva (MeV) | D8 (x10™) F5 (x10™9)
BNi(n,p)*Co 111+ 3 2 60P 6.16 + 0.41 1.874 +0.067
SFe(n,p)*Mn 81.7+2.2 2 80P 5.95 + 0.45 1.875+0.119
%Ti(n,p)*6sc 11.8+0.4 4.40 6.55 + 0.32 1.836 + 0.082
2Mo(n,p)®2"Nb 7.3+0.4 6.00° 6.83 + 0.64 1.92+0.14
2Al(n,0)®Na | 0.720+0.025 6.70 6.80 +0.32 1.896 + 0.079
Tij(n,p)*sc 0.307 + 0.011 6.90 6.66 + 0.35 1.867 +0.087
%Co(n,a)*®*Mn | 0.161+0.007 7.00° 7.08 +0.42 ;
%Nb(n,2n)*"Nb | 0.48+0.04 10.0° 6.98 + 0.66 1.93+0.19
55Mn(n,2n)*Mn | 0.258 +0.013 11.6° 7.61+0.78 1.91+0.19

Arribére, 1997

Baard et al., 1989

° Horibe, 1983
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La posicién del nacleo del reactor RA-6 elegida para las irradiaciones (posicion F5
en la figura 1.3.1) estd rodeada de elementos combustibles y alejada de materiales
absorbentes neutronicos fuertes, como se describié en la seccidon anterior. No se pudo
colocar la caja de irradiacion en una posicion méas cercana al centro del ndcleo debido a
que la disminucion de reactividad asociada no era compatible con la operacion del reactor.
En esta posiciéon y en la D8 (ver figura 1.3.1) se irradiaron monitores de flujo rapido de
diferente umbral para estudiar la forma del espectro neutrénico (Arribére, 1997). En la
tabla 1.3.1 se detallan las reacciones estudiadas.

Posicién de irradiacion: F5

:uz 7.0 -
€ 654

£ 6.0

Posicién de irradiaciéon: D8

T T T T T T T T T T T '
2 4 6 8 10 12

Energia umbral efectiva (MeV)

Figura 1.3.2 Evaluacion del espectro neutrénico rapido en las posiciones

de irradiacion F5 y D8 del nucleo del reactor RA-6

Medicion del flujo rapido utilizando monitores de diferente

Introduccion

energia umbral efectiva (Arribére, 1997)
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La tabla 1.3.1 y la figura 1.3.2 muestran los resultados de las mediciones de flujo
neutronico rapido utilizando monitores de flujo con diferente energia umbral efectiva. Los
resultados obtenidos en la posicion de irradiacion D8 muestran un endurecimiento del
espectro. Se observa una clara tendencia del flujo a ser mayor para mayores energias
umbral efectivas de los monitores, aunque la mayoria de los valores coincide si
consideramos la incerteza asociada a la medicion (en las determinaciones de flujo
consideramos secciones eficaces promediadas en un espectro de fision de ***U inducida
con neutrones térmicos). En cambio en la posicion de irradiacion F5 no se observa esta
tendencia; los valores medidos de flujo neutronico tienen un comportamiento constante al
variar la energia umbral efectiva del monitor utilizado. Por lo tanto podemos afirmar que
en esta posicion de irradiacion el espectro neutrénico se aproxima al de fision de **U
inducida con neutrones térmicos.

1.4 Espectrometria y

Las determinaciones de secciones eficaces que se exponen en este trabajo se
realizaron a partir de la medicion de las emisiones y inducidas por las reacciones nucleares
que se estudian. Estas mediciones se efectuaron utilizando espectrometria y de alta
resolucién. Las reacciones nucleares con neutrones generan productos que basicamente
emiten radiacion X, y, By B. A diferencia de las particulas B, la radiacion
electromagnética emitida tiene una energia definida, que es caracteristica del atomo emisor
en el caso de la radiacion X, o puede ser asociada al decaimiento de un nicleo
determinado, en el caso de la radiacion y. Esto hace posible el estudio de las reacciones
nucleares de interés midiendo la radiacion electromagnética emitida por el material
estudiado luego de ser irradiado en un flujo neutrénico. La medicion de radiacion v tiene la
ventaja adicional, en la mayoria de los casos, que en muestras pequefias la atenuacién que
sufre al atravesarla es minima y no significativa. Con los detectores semiconductores
disponibles actualmente es posible medir las emisiones vy individuales de los productos
radioactivos de la muestra estudiada.

La primer etapa del procedimiento de medicion es la identificacion de los nlcleos
emisores de la muestra, e incluye los siguientes pasos:

i. Medicion de la distribucién de altura de pulsos originadas en el detector, que
reflejan la energia depositada en el mismo por la radiacion electromagnética.
ii. Correlacion entre estas alturas de pulso y la energia que los origino (calibracion en
energia del sistema de deteccion).
iii. Identificacion del nucleido emisor a partir de las energias observadas en el
espectro medido.

El sistema de medicion consta de un detector de radiacion de estado solido (HPGe,
en nuestro caso), modulos electronicos de procesamiento de la sefial y una memoria digital
(analizador multicanal). Al detector va asociado un preamplificador cuyas salidas son
pulsos de amplitud proporcional a la carga generada por la interaccion de la radiacion
electromagnética con el cristal del detector. La sefial es posteriormente amplificada por un
maodulo independiente, y luego digitalizada y almacenada en el analizador multicanal.

12



Para identificar los nucleos emisores que contiene la muestra, se contrastan las
energias encontradas en el espectro medido con las existentes en la bibliografia, donde
también se informa el nucleo emisor y la fraccién de los decaimientos del nicleo que
generan cada emision vy.

En el analizador multicanal obtenemos el grafico del nimero de rayos y registrados
por el sistema de deteccion en funcidén de la energia depositada en el cristal. En este
gréafico se dibujan picos centrados en la energia del rayo y incidente. El &rea que encierran
estos picos es proporcional al nimero de rayos y de esa energia que incidieron en el
detector, y por lo tanto midiendo ésta area podemos obtener el nimero de rayos y de esa
energia emitidos por la muestra, y con esto el niUmero de desintegraciones del ndcleo que
lo genera. Esta segunda etapa del analisis por espectrometriay constituye la determinacion
cuantitativa de la actividad de la muestra analizada, que se relaciona con el area medida a
través de la eficiencia del sistema de medicion. En la determinacion de las &reas de un
espectro y suelen utilizarse rutinas que ajustan con diversos métodos los puntos medidos
en el analizador multicanal, determinando la energia y el area de los picos que identifique.
En nuestro caso utilizamos la rutina GAMANAL incluida en el paquete GANAAS
distribuido por el Organismo Internacional de Energia Atomica (GANAAS, 1991).

El sistema de medicion utilizado en las mediciones que se exponen en este trabajo
consta de un detector HPGe intrinseco tipo N de 67 cm®, con FWHM de 2.0 keV a 1.33
MeV y una eficiencia de 12.3 % relativa a un cristal de Nal(Tl) de 7.6 x 7.6 cm para la
energia de 1.33 MeV y una distancia de 25 cm. EIl detector consta de una ventana de
berilio para minimizar la atenuacion de la radiacion de baja energia. En las mediciones que
se efectuaron se utilizé un recubrimiento protector de aluminio debido a que se trabajo con
emisiones de alta energia. En algunos casos se agreg6 a la proteccion de aluminio un
blindaje de plomo para atenuar la radiacion de baja energia, con placas de cadmio y cobre
del lado del detector. Las muestras fueron medidas en recipientes de nylon de 10 mm de
diametro, que agregan un absorbente de 2 mm de espesor entre la fuente y el detector. En
el caso de muestras en forma de polvo, éstas tuvieron aproximadamente 1 mm de espesor.

1.4.1 Eficiencia del sistema de medicion

La eficiencia de deteccién, Ef(E), se define como la relacion entre el nimero de
rayos y de energia E contados por el detector, *, y el nimero total de rayos y de energia
E emitidos por la fuente radioactiva, N,(E).

Ef(E) = NZ(E) (1.4.1)

La eficiencia es una caracteristica del sistema de medicidn; depende de la energia del
rayo y y de la posicion relativa de la muestra a medir respecto del detector (geometria de
medicion). La eficiencia se puede considerar como el producto de dos funciones
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Ef(E)=&(E)x&, (14.2)
siendo

€.(E)= numeo de rayos gamma detectados 5y

numero de rayos gamma que inciden en el detector perpendicularmente - N, et

definida como la eficiencia intrinseca del detector. Este factor no depende de la
geometria de medicion.

_ nUmero de rayos gamma que inciden enel detector N 4
namero de rayos gamma emitidos por la fuente N,

&

9

definida como la eficiencia geométrica, que solo depende de la geometria de
medicion.

Las muestras estudiadas pueden ser consideradas como puntuales. En este caso la
eficiencia geométrica es el angulo solido subtendido desde la fuente hasta la superficie
activa del detector. La figura 1.4.1 muestra el esquema de la disposicion de la muestra y el
detector, en el que la fuente puntual se ubica sobre el eje del cristal de germanio del
detector, cuya forma es cilindrica. Si la fuente es puntual y la distancia de la fuente al
detector es suficientemente grande de modo que podamos considerar que los rayos y
inciden en forma perpendicular sobre la superficie del detector, y consideramos que el
cristal de germanio del detector es plano, sin espesor, la eficiencia geométrica se puede
calcular de la siguiente forma:

Hmas

&, = ngp jsen&de (1.4.3)
0 0

siendo

¢ angulo formado por el rayo saliente de la muestra y el eje del cristal, sobre el
que se ubica la fuente

¢ éangulo de la proyeccion del rayo saliente de la muestra sobre el plano de
incidencia del detector, en un eje de coordenadas sobre ese plano

Omax Maximo valor de 6 que representa la incidencia de un rayo emitido por la fuente
en el cristal, correspondiente a la linea subtendida por la fuente y el borde
superior del cristal.
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S fuente radioactiva

i
d Aluminio de
2.5 mm de
espesor
B B / \
A
Wiy
i
E
p( LL LN Ventana

& Detector

y(E)=w+p(E)

d distancia desde la fuente a la ventana del detector

w distancia entre la ventana del detector y la superficie activa
p(E) penetracion efectiva en el cristal

y(E) penetracion efectiva en el detector

Figura 1.4.1 Dispositivo de medicién de radiacion y
Ubicacidn relativa de la fuente radioactiva y el detector (Arribére, 1997)
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Omax S€ puede expresar de la siguiente forma:

0.« = arcos d+w (1.4.4)

(d+w) +R2

Rp radio del cristal
d distancia desde la fuente a la ventana del detector
w distancia entre la ventana del detector y la superficie activa

Integrando la ecuacion (1.4.3), con el valor de 6max Obtenido en (1.4.4), obtenemos

1(, 1
8922(1—61] (1.4.5)

RS

con a= 1+ —"—
(@+w)

La condicion establecida de que los rayos y incidan en forma perpendicular al
detector se verifica si Rp<<d o si el detector puede considerarse puntual, en cuyo caso la
eficiencia geométrica se puede aproximar a

g ~1( Ro j (1.4.6)

9T 4ld+w

La eficiencia intrinseca no puede ser medida en forma préactica, ya que el detector es
un monocristal de germanio encapsulado en vacio, y no tenemos acceso al mismo,
presentando diversos problemas experimentales. Resulta experimentalmente mas sencillo
realizar determinaciones de la eficiencia absoluta del sistema de medicion utilizando
fuentes calibradas ubicadas lejos del detector, siendo 25 cm una distancia usual. Y luego se
determina la variacion del factor geométrico para cada posicion de medicion de la muestra
respecto de la posicidn de calibracion absoluta (Arribére, 1997). Se puede expresar esta
variacién utilizando la forma funcional que surge de la ecuacién (1.4.6), 1/(d+w)?
aplicando correcciones adecuadas (Gunnink y Niday, 1976; Plotts y Thorpe, 1984).

La absorcion de la radiacion y es funcién de su energia; un haz de fotones de baja
energia se absorbera cerca de la superficie del detector, mientras que uno de alta energia lo
atravesara teniendo muy pocas interacciones, distribuidas homogéneamente en todo su
volumen. Esto se puede considerar agregando un término asociado a la penetracion de la
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radiacion y en el cristal, y de esta forma se comprueba experimentalmente que el detector
puede considerarse puntual. Este término tiene la siguiente forma (Arribére, 1986):
h=d+Y(E) (1.4.7)

con Y(E)=w+p(E)

siendo

Y(E) penetracion efectiva dentro del detector de la radiacion y de energia E

p(E) penetracion efectiva dentro del cristal de germanio de la radiacion y de

energia E
De esta forma, el factor geométrico también depende de la energia de la radiacion

incidente. Por lo tanto, la eficiencia del sistema de deteccion para radiacion y de energia E
emitida por una fuente puntual es

Ef(E,d) = & (E)x &, (E,d)

Incorporando la expresion del factor geométrico de la ecuacion (1.4.6), obtenemos

EE)( R, Y
Ef(Ed)="", [d”(E)j (1.4.8)

Esta expresion de la eficiencia aplicada a la posicion en que se miden las fuentes
patron (drr) queda como

&®( R, Y
Ef(E,dy) =", [ dref+Y(EJ (1.4.9)

Relacionando las ecuaciones (1.4.8) y (1.4.9) obtenemos

dref + Y(E)

Ef(E,d) =Ef(E,d )( d+ Y(E)

] (1.4.10)
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La expresion de la eficiencia del sistema de medicion en funcion de la posicion de la
muestra y de la energia del rayo y incidente se completa determinando experimentalmente
la eficiencia absoluta en funcion de la energia en la posicion de referencia, Ef(E,drs), Y 1a
penetracion efectiva, también en funcion de la energia, Y(E). La evaluacion de estas dos
funciones para el sistema de deteccion utilizado se expone en los trabajos Arribére, 1986 y
Arribére, 1997. Vamos a analizar algunos aspectos de interés en las mediciones que se
exponen en este trabajo.

La eficiencia absoluta en la posicion de referencia se evalué midiendo fuentes
patrén, y aplicando la siguiente:

A"
Aa(E)y, c(1—e™)e™

Ef(E,d,,) = (1.4.11)

ty  tiempo de decaimiento

t.  tiempo de medicién

yye fraccion de los decaimientos de la fuente patron que producen la emision y de
energia E

¥"  &rea medida del pico de energia E

Ao actividad de la fuente en la fecha de calibracion, certificada por el proveedor

a(E) factor de autoatenuacion de los rayos y de energia E en el material de la fuente.
Este factor es informado en el certificado de la fuente.

La expresion funcional de la eficiencia absoluta se obtuvo mediante el ajuste
polinémico de la variable In(E) por cuadrados minimos de los valores determinados en la
medicién de las emisiones v de las fuentes calibradas de ***Am, *¥Ba, **'Cs, ®°Co y ***Eu
(Ribeiro Guevara y Kestelman, 1993a). La distancia entre la fuente y la superficie del
detector (posicién de referencia) fue 264.5 mm. En una evaluacidn posterior se incluy6 una
fuente calibrada de **Ra, siguiendo el mismo procedimiento (Arribére, 1997). También se
evaluo la absorcion en funcion de la energia de los rayos y incidentes, del blindaje de
plomo que se utiliza en situaciones en que se quiere disminuir los aportes de baja energia
(Ribeiro Guevara y Kestelman, 1993b). Esta modificacion en el sistema de medicion usual
afecta solo el factor Ef(E,d.r) de la ecuacion (1.4.10), que se obtiene realizando
mediciones de las fuentes patrones con y sin el blindaje, obteniéndose un factor de
correccion en funcién de E.

En algunas mediciones interesa determinar la relacion de actividades y de energia
diferente, E y E’, emitidos por dos fuentes ubicadas en la misma posicion respecto del
detector. En estas condiciones la relacion de eficiencias tiene la siguiente forma:

Ef(E'.d) Ef(E',dref)[dref +Y(E')]Z( d+Y(E)

- J (1.4.12)
Ef(E,d) Ef(Ed,)|d, +Y(E)) d+Y(E)
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Si en la determinacion de la eficiencia absoluta en la posicion de referencia
hubiésemos utilizado s6lo las emisiones y de una fuente patrdn, en lugar de efectuar la
evaluacion funcional de la variable Ef(E,drf) podriamos haberla normalizado con el valor
Ao (actividad certificada de la fuente patron), pardmetro que desapareceria en el cociente
de eficiencias del término derecho de la ecuacion (1.4.12) al sustituir la funcion evaluada
en Ey E’. O sea, que en el caso planteado solo intervienen en el cociente de eficiencias los
factores de produccion de cada rayo y (y,) y la eficiencia relativa del sistema de medicion
en funcion de la energia, desapareciendo la actividad absoluta de la fuente patron (Ap). Al
eliminarse éste Ultimo pardmetro, desaparece también su aporte al calculo de la incerteza
total del cociente de eficiencias. Cabe destacar que el aporte de la actividad certificada de
las fuentes patrén a la incerteza total es de los mas importantes. Si bien esto no es aplicable
cuando utilizamos varias fuentes patron en la evaluacion de la funcidon Ef(E,ds), el
razonamiento muestra que al trabajar con el cociente de eficiencias se disminuye el aporte
del cociente de eficiencias en la posicion de referencia respecto de la propagacion de sus
aportes individuales, obteniéndose calculos mas precisos.

La incidencia de los factores geométricos disminuye drasticamente en la variable
cociente de eficiencias respecto a las eficiencias individuales, si las muestras se miden en
la misma posicién. Solo varia en el factor geométrico la penetracion efectiva, al variar la
energia. La expresion funcional de la penetracion efectiva medida en el sistema de
medicion que utilizamos es la siguiente (Arribére, 1997):

Y(E) = -13.897 +11.25In(E) - 0.7319In*(E)  (1.4.13)

En la ecuacion (1.4.13) E esta expresada en keV e Y en mm. Se considera que la
incerteza asociada a la determinacion de Y(E) es 2 mm.

Si consideramos que el intervalo de variacion de E es [100, 2000] keV, con la
ecuacion (1.4.13) obtenemos que la penetracion efectiva varia en el intervalo [22, 29] mm.
La posicion de referencia utilizada en las mediciones es 264.5 mm, por lo que el factor de
la ecuacion (1.4.12) que incluye el parametro d.s €s muy cercano a 1 en todos los casos,
siendo su incidencia en el céalculo del cociente de eficiencias muy pequefia y su aporte a la
incerteza de éste calculo, no significativa. Para posiciones de medicion cercanas a la de
referencia, el factor de la ecuacion (1.4.12) que incluye el parametro d es similar al inverso
del factor que incluye al parametro drs, por lo que su producto es aun méas cercano a 1 que
los valores individuales. En cambio, para posiciones de medicion cercanas al detector el
factor que incluye el parametro d puede ser relevante si las energias E y E’ son muy
distintas.

De lo expuesto en los parrafos anteriores se concluye que la variable cociente de
eficiencias del sistema de medicion para diferentes energias, tiene asociadas incertezas
significativamente menores que la propagacion de las incertezas independientes, en el caso
en que las muestras se miden en la misma posicion respecto del detector.
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1.4.2 Autoabsorcion

Cuando se realizan mediciones por espectrometria y es necesario considerar la
atenuacion de las emisiones en los materiales involucrados en la medicién, como por
ejemplo en el recipiente que contiene la muestra, y en la propia muestra. Los materiales
asociados a la medicién de las muestras son de baja absorcion de la radiacion, como ser
materiales plasticos, y ademas todas las mediciones se efectlan en las mismas condiciones
de modo que su incidencia se puede incluir en la determinacion de eficiencia del sistema.
Pero la autoatenuacion en la fuente que se mide depende del elemento que estudiamos, del
material que lo contiene y de la forma de la fuente, por lo que hay que hacer
consideraciones particulares en cada caso. En las consideraciones que hemos expuesto se
ha incluido la hipétesis de que las fuentes son suficientemente pequefias como para que
puedan considerarse puntuales, y por lo tanto la autoabsorcién suele ser un efecto que se
puede despreciar. No obstante, aln en los casos en que esto no es posible su incidencia es
pequefia, y la autoabsorcion de una fuente se puede calcular con razonable precision si se
conocen los elementos constitutivos de la misma, o en algunos casos se puede determinar
en forma experimental.

Veamos en primer término qué pasa si colocamos un material absorbente entre la
fuente y el detector. La fraccion de rayos y de energia E que desaparecen del haz esta
expresada en la ecuaciéon (1.4.14), considerando que tenemos un haz colimado que
atraviesa perpendicularmente un material absorbente con geometria “slab” de espesor X.

. NE) _, __uEx
a(E) =1 NO(E)_l e (1.4.14)

No(E) numero de rayos y de energia E que constituyen el haz antes de atravesar el
material absorbente

N(E) nudmero de rayos y de energia E que constituyen el haz luego de atravesar el
material absorbente

X espesor del material absorbente

u(E)  coeficiente de atenuacion del material absorbente para la energia E

a(E) absorcion: fraccion de los rayos y de energia E que constituyen el haz, que
son removidos de él

Al detector llegan N(E) rayos y de energia E, mientras que nos interesa medir No(E).
De la ecuacion (1.4.14) surge que

1
N, (E) = 1a® N(E)  (1.4.15)

por lo que el factor de correccion que tendremos que aplicar a la medicion, F¢(E), sera
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— 1 — aM(E)X
F.(E) = e - e (1.4.16)

Consideramos ahora la atenuacion en la fuente que emite la radiacion de energia E.
Si la fuente es plana de espesor X, la distribucion del material absorbente y del is6topo
radiactivo es homogeénea, y la medimos en una posicién suficientemente alejada del
detector de modo que podamos considerar que los rayos y que llegan a €l atraviesan la
fuente en forma perpendicular, podemos plantear la siguiente ecuacion:

_ a—#(E)X
No (E) e #®*dx = NO(E)L (1.4.17)
X u(E)X

N(E) = |

y el factor de autoatenuacion para una fuente de geometria “slab” se expresa como

N(E) 4 1—e#EX

al(E)=1- - ) =
No(E) — w(E)X

(1.4.18)

El factor de correccion que hay que aplicar a la medicion que se obtenga es también
el expresado por la ecuacion (1.4.16), sustituyendo la absorcion por el factor de
autoatenuacion.

Si no es posible evaluar el coeficiente de atenuacion del material, «(E), por no
conocerse su composicion por ejemplo, es posible conocer el factor de autoatenuacién
midiendo la transmision, t(E). La transmision es la relacion entre el numero de rayos y
salientes del absorbente dispuesto en forma de “slab” de espesor X, sobre los entrantes. Por
lo tanto, si consideramos que el haz es colimado e incide en forma perpendicular al
absorbente, tenemos que

t(E) = I\'T((EE)) —e#EX =-1_3a(E) (1.4.19)

Es posible medir la relacion de la ecuacion (1.4.19) midiendo en primer término la
intensidad de un haz de rayos y colimado de energia E, No(E), y luego repetir la medicion
interponiendo el absorbente de espesor X, N(E). Una vez medido t(E), podemos obtener el
factor de autoatenuacion utilizando la reformulacion (1.4.20) de la ecuacion (1.4.18).
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1-t(E)

HE )

(1.4.20)

Las fuentes medidas pueden aproximarse en muchos casos a la geometria “slab”
considerada en los desarrollos precedentes. Por ejemplo, cuando se trata de chapas
metalicas delgadas que se miden con su plano paralelo a la superficie del detector. O si el
material es un polvo acondicionado en los recipientes de medicion usados en nuestro
laboratorio, que le dan una forma final a la muestra de un disco de 10 mm de diametro y
aproximadamente 1 mm de espesor (el espesor depende de la cantidad de muestra que se
mida). Pero hay muestras cuya geometria no puede aproximarse a un “slab”. EIl caso méas
comun es el de los alambres metélicos. En este caso la fuente puede considerarse como un
cilindro de radio r, cuyo eje es perpendicular al eje del detector, y la autoatenuacion puede
expresarse como (Debertin y Helmer, 1988)

ai(E) = uEr - luErF  (1421)
T 2
para wu(E)r<<1

Esta aproximacion del factor de autoatenuacion para una fuente cilindrica es valida si
la distancia de la fuente al detector es mucho mayor que las dimensiones de la fuente y que
el radio del detector.
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2. Isomeros, estado metaestable y fundamental generados por
reacciones nucleares. Metodologia de caélculo utilizada para
determinar sus secciones eficaces

2.1. Isomeros

En general se entiende por isomeros a ndcleos con el mismo nimero de protones y
neutrones que tienen alguna propiedad nuclear diferente (Evans, 1955; Kaplan, 1962), en
particular por estar en diferentes niveles energéticos, siendo la vida media de los niveles
excitados suficientemente larga para ser medida. A los niveles excitados también se los
denomina estados metaestables, y fundamental al de menor energia. Sin embargo algunos
autores distinguen los estados isomericos de los isémeros, definiéndolos como los niveles
excitados de un cierto ndcleo que tienen vidas medias suficientemente largas para ser
medidas (Kaplan, 1962), o entienden que ésta es la definicion de isébmero, excluyendo al
nivel fundamental (Cohen, 1971; Bowler, 1973; Burcham, 1979). En este trabajo
adoptaremos la primer definicion. La figura 2.1.1 muestra un ejemplo; el esquema de los
dos primeros niveles energéticos del *°Y, que presenta dos isémeros. El estado metaestable
decae al fundamental que es estable. Es estado metaestable tiene una vida media de
15.28 s*, y decae emitiendo un rayo y de 909 keV.

o~
&
o
&
g/2+ § 808.96 ¢ ne s
L3 89 8 stable
39Y

Figura 2.1.1 Primeros niveles energéticos del niicleo Y
Esquema de decaimiento del estado metaestable (Firestone, 1996)

* En el texto y en las tablas se consignan los valores mas recientes, o los que se utilizaron en las
determinaciones que se exponen en este trabajo, de los diferentes parametros, mientras que en las figuras se
conservan los valores de la referencia.
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La existencia de uno o mas niveles excitados de un nucleo, con vidas medias
suficientemente largas para ser medidas, fue predicha por los desarrollos tedricos de C. F.
von Weizsécker en 1936 (Evans, 1955). Weizsécker propuso la existencia de nucleos con
niveles excitados cuyos momentos angulares difieren en varias unidades de los de menor
energia o del fundamental, mostrando que, mientras que las transiciones y que involucran
diferencias de momentos angulares de 1 o 2 unidades tienen vidas medias de 10™® s, las
transiciones con diferencias de momento angular mayores tienen vidas medias mucho
mayores, que pueden ser medidas. Y cada unidad adicional de momento angular
involucrada en la transicién de cierta energia, aumenta la vida media en un factor 10°
(Kaplan, 1962).

En 1938 Feather y Bretscher encontraron el primer isomero, trabajando con is6topos
radioactivos naturales. Encontraron que los nticleos UX, (3*Pa™, Ty,=1.17 m) y UZ (**Pa’,
T.,=6.70 h), ambos generados por decaimiento p~ del UX; (3*Th, T,,=24.10 d) tenfan vidas
medias y emisiones diferentes. EI nacleo UX; emitia tres grupos de electrones, con energia
méaxima 2.31 MeV (90%), 1.50 MeV (9%) y 0.58 MeV (1%), mientras que el UZ emitia
cuatro grupos, de energia méxima 0.16 MeV (28%), 0.32 MeV (32%), 0.53 MeV (27%) y
1.13 MeV (13%). También se encontrd6 una emisién y asociada al 0.15 % de los
decaimientos de UX,, correspondiente al decaimiento al nivel fundamental UZ, mientras
que casi el 100% de los decaimientos son por B, generando el nicleo Ul (**U). El
decaimiento de UZ es por B generando también el ndcleo UIl (*'U) (Evans, 1955;
Kaplan, 1962).

Durante varios afios el **Pa™" fue el Gnico ejemplo de isémero, hasta que se
comenzé a trabajar con isétopos radioactivos inducidos artificialmente. La primer pareja
de isémeros generada artificialmente fue el *Br™" (¥Br', T,,=17.68 m; *Br™, T,,=4.4205
h). Blancos de bromo fueron bombardeados con neutrones térmicos, identificandose tres
productos que decaian por B~ con vidas medias diferentes; 18 m, 49 h y 34 h. La
generacion de tres productos resultd sorprendente, ya que se esperaban solo dos isétopos,
producto de las reacciones (n,y) de los dos nicleos estables del bromo: "°Br y ®Br. Para
identificar el is6topo que generaba productos de vidas medias diferentes, se irradiaron
blancos de bromo con radiacion y de 17 MeV. Nuevamente, se encontraron tres productos
de la reaccion (y,n) con los dos isotopos estables, con vidas medias de 6.4 m, 18 my 4.4 h,
deduciéndose asi que el ®Br tiene dos isémeros. Se pudo separar quimicamente ambos
isdbmeros, observandose que el de 4.4 h decaia en el de 18 m, emitiendo dos rayos y en
cascada de 49 keV y 37 keV. También se observé que el isomero de 18 m decaia por B en
el 92 % de los casos, por B* en el 3 % y por captura electronica en el 5 % (Kaplan, 1962).

En 1951 M. Goldhaber, R. D. Hill y S. W. Sunyar completaron la clasificacion de las
propiedades de 77 isdmeros, con vidas medias de los estados metaestables entre 1 segundo
y 8 meses. Se observd que la mayoria de los isomeros se producian en ndcleos de nimero
masico A impar, y que la mitad de estos estados metaestables correspondian a transiciones
M4 (diferencia de 4 unidades en el momento angular), mientras que los restantes
correspondian a transiciones M3, E3 y E4. En los casos estudiados, al graficar el nimero
de isdbmeros en funcion de A, se observaron dos islas de isdmeros (ésto es, un aumento
notable en la cantidad de isdbmeros con ese numero masico) correspondientes a nimeros
impares de A inmediatamente menores a los nimeros méagicos 50 y 82 (Evans, 1955).
Estos resultados son consistentes con las conclusiones de analisis tedricos previos, que

24



obtenfan vidas medias de decaimientos y entre 6x107 a 2x10%" segundos para transiciones
con cambios de momento angular de 3 a 5 unidades.

Las islas de isomeros se producen en los is6topos que, por su numero de nucleones,
estan cerca de completar una capa de la estructura nuclear que se obtiene del desarrollo del
modelo nuclear de capas. Estas capas se completan con nimero de nucleones, tanto
protones como neutrones, denominados magicos, y se obtiene una configuracion nuclear
mas estable, con energias de union mayores que las que predice la féormula semiempirica
de masas, que las de los is6topos de niumero de nucleones similares. Los himeros magicos
de nucleones que predice el modelo de capas son 2, 8 20, 50, 82 y 126. En la zona de las
islas de isébmeros las transiciones nucleares son del tipo E3 y M4, que corresponden a
cambios en el momento angular de 3 y 4 unidades, con cambio de paridad. La existencia
de islas de isdbmeros en la zona cercana previa a los nimeros magicos 50, 82 y 126 es
consistente con los desarrollos tedricos del modelo de capas, que predice en esas zonas
transiciones con cambios de energia pequefios y cambios de momento angular de varias
unidades, lo que hace posible la existencia de estados excitados de un nucleo con vidas
medias grandes (Bowler, 1973). La teoria que sustenta el modelo de capas supone que so6lo
un nucleon esta involucrado en la transicién, por lo que sélo los nucleos que tienen nimero
impar de protones o neutrones tendrian isdmeros, y por lo tanto el nUmero mésico A es
impar. Esta condicion se observa en la mayoria de los isbmeros, y también en las islas de
isdmeros (Cohen, 1971). Sin embargo, existen isdbmeros que no cumplen con estas
condiciones, correspondiendo a transiciones E2 o a nucleos con nimero de neutrones y
protones par, y que no pueden explicarse bajo la hipétesis de transiciones de s6lo un
nucleon. Estos casos involucran transiciones colectivas de nucleones (Bowler, 1973).

La mayoria de los nucleidos que presentan isémeros tienen solo un estado
metaestable, pero también existen nucleidos que tienen dos. Los estados metaestables
pueden decaer a través de dos mecanismos: decaimiento [ 0 transiciones
electromagnéticas. Muchos de los estados metaestables decaen por ambos mecanismos.

2.1.1.Decaimiento B de los estados metaestables

En este caso, el nivel excitado del nlcleo decae emitiendo una particula B* o B, 0
ambas como en el caso del **Eu™, generando un nicleo con un protén mas si el
decaimiento es B, 0 con un protén menos si es B*. En la mayoria de los casos se generan
estados excitados del nacleo producto, que, a los efectos experimentales, decaen
instantaneamente (sus vidas medias son del orden de 10™° s). Este decaimiento se produce
emitiendo radiacion y que se asocia al decaimiento del estado metaestable del nucleo
inicial, siendo la evolucion temporal de estas emisiones y regidas por la constante de
decaimiento del estado metaestable del ndcleo inicial. Si el estado fundamental del ndcleo
inicial no es estable, también puede decaer por el mismo mecanismo y alimentar los
mismos niveles del nicleo producto, por lo que su decaimiento puede generar emisiones y
de la misma energia. Pero en este caso la evolucion temporal de estas emisiones y esta
regida por la constante de decaimiento del estado fundamental.
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El decaimiento 3 es una de las tres formas basicas en que un ndcleo inestable decae.
A diferencia de las otras dos formas de decaimiento, a. 0 7y, las particulas B* o B~ emitidas
no tienen una energia definida, sino que tienen una distribucion continua de energias a
partir de cero y hasta un valor maximo que esta relacionado con los niveles energéticos
inicial y final del ndcleo, como se verd méas adelante. Esta caracteristica de los
decaimientos [ llevaron a postular la existencia de una nueva particula, el neutrino,
transformandose el estado final del decaimiento 3 en un problema de tres cuerpos.
Estudiando la participacion del neutrino en diversos decaimientos se establece que su
momento angular es ¥, y su masa debe ser extremadamente pequefia; menor a 60 eV/c? (la
masa del electron en reposo es 511 keV/c?). Los neutrinos fueron observados
experimentalmente por primera vez por Reines y Cowan, en 1953.

Un mecanismo alternativo a la emision de una particula B* es la captura electrénica.
En este proceso, un electron atébmico, en general de la capa K, es absorbido por el nucleo
en vez de producirse la emision B*. Este proceso es competitivo del decaimiento B*, y esta
acompariado por la emisién de radiacion X caracteristica del &tomo producto o electrones
Auger.

El balance de masas, que representa el balance energético Q, entre el estado final e
inicial de la reaccién determina si ésta es posible cuando su valor es positivo. El planteo de
este balance es diferente para cada uno de los tres procesos planteados.

Q7 =(M, -M,,,)c? decaimiento B~
Q¥ =(M, -M,_, —2m,)c? decaimiento B°
Q¥ =M, -M, )c’°-B captura electronica

Mz masa del nicleo inicial

Mz.1 masadel ndcleo final

me. masa del electron

B energia de unidn del electrén capturado

En el caso de los procesos de decaimiento B, la energia se libera como energia
cinética del electrén, neutrino o ndcleo residual, y Q representa la energia maxima de las
particulas  emitidas.

En algunos casos sucede que el balance de masas del decaimiento B* es negativo, por
lo cual es energéticamente imposible, pero el del proceso de captura electronica es
positivo. En estas situaciones solo es posible la captura electrénica.

2.1.2.Decaimiento electromagnético de los estados metaestables

Los procesos asociados al decaimiento de niveles excitados de un ndcleo, que se
describen en esta seccidn, se denominan electromagnéticos. La transicion electromagnética
de un estado excitado de un nucleo puede producirse por tres mecanismos que compiten
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entre si: la emision de un rayo y, conversion interna y creacion interna de pares (Burcham,
1979). En el primer caso la energia liberada en la transicion genera un fotdn, y tenemos
una emision y de esta energia y cuya evolucion temporal se rige por la vida media del
decaimiento del estado metaestable. Un ejemplo de este mecanismo es el que muestra la
figura 2.1.1.

En el proceso de conversion interna, el nicleo excitado decae electromagnéticamente
trsndfiriendo su energia de excitacion a un electron atomico en lugar de producir un rayo y.
Para que la conversion interna sea posible la energia de la transicién debe ser mayor que la
energia de union del electron emitido. La energia cinética del electron emitido es la
diferencia entre la energia de transicion y su energia de union, y por lo tanto tiene una
energia discreta definida. Los electrones de conversion interna se identificaron por primera
vez como una emision de energia definida sobre la distribucion continua de las emisiones
del decaimiento B~. Los electrones emitidos al interactuar con el nudcleo durante su
transicion pueden ser de cualquiera de las capas atdmicas, pero lo mas frecuente es que
pertenezcan a la capa K observanse también emisiones de electrones de las capas L y M.
Las emisiones de electrones de conversion interna estdn acompafiadas de rayos X
caracteristicos del atomo que se estudia o de electrones Auger, producidos por llenado de
nivel atomico dejado vacante por el electron emitido (Burcham, 1979). En el caso
particular de transiciones en las que el momento angular del estado inicial y final es 0, la
emisién y no es posible, y el mecanismo que permite que la transicion se produzca es la
conversion interna.

Si la energia de la transicién es mayor que 2mec? (1022 keV), el nicleo excitado
puede emitir un par electrén-positron, y el mecanismo de decaimiento es la creacion
interna de pares. La probabilidad de que se produzca el decaimiento a través de este
mecanismo es mayor en condiciones en que disminuye la probabilidad de la conversion
interna (Burcham, 1979).

2.1.3.Isomeros estudiados en este trabajo

El caso més sencillo de isomeros es el que se muestra en el ejemplo de la figura
2.1.1. Es el caso de un nacleo que tiene sélo un estado metaestable que decae sélo en
forma electromagnética , y el estado fundamental es estable. La figura 2.1.1 muestra el
esquema de los niveles energéticos del *°Y; el estado metaestable decae al fundamental con
una vida media de 15.23 s, emitiendo un rayo y de 909 keV producto de una transicion M4.

La figura 2.1.2 muestra parte del esquema de niveles energéticos del *®Co. Este
isétopo tiene dos isdbmeros. El estado metaestable decae en el fundamental con una vida
media de 9.15 h, siendo la transicion sélo electromagnética. EI mecanismo principal de la
transicion electromagnética es la conversion interna, con la emision de e como se
describié en la seccion 2.1.2, y una pequefia fraccién de los decaimientos emite radiacion
y. El estado fundamental de éste ndcleo no es estable; decae con una vida media de 70.82
d, alimentando distintos niveles energéticos del ndcleo *®Fe. La transicion se produce por
captura electrénica y B*. En principio el decaimiento también se podria efectuar por p al
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*8Ni, pero el Q de esta reaccion, 381.5keV, es mucho menor que el de la captura
electronica mencionada, 2307.4 keV (ver figura 2.1.2). La figura 2.1.3 muestra el esquema
simplificado de decaimiento del *®Fe, y cémo se alimentan sus estados excitados al decaer
el *Co’. La mayorfa de estos decaimientos, el 98.8 % (ver figura 2.1.3), alimentan el nivel
de 810.8 keV, que en el 100 % de sus decaimientos emite un rayo y de esa energia. El
decaimiento electromagnético de este nivel excitado del **Fe se produce con una vida
media de 6.54 ps (ver figura 2.1.3), por lo que se lo puede considerar instantaneo, y
asociarlo al decaimiento del *Co’. Una fracciéon mucho menor de los decaimientos del
%8Co" alimenta el nivel de 1674.7 keV del *®Fe. La combinacién de las fracciones de
alimentacion del nivel de 1674.7 y de decaimiento de ese nivel, hace que las emisiones de
1674.7 keV y 863.9 keV asociadas al decaimiento del *Co' sean muy pocas; el 0.518 % y
el 0.682 % respectivamente. En general, se define la fraccion de produccion de la emision
y asociada al decaimiento de cierto nucleo (y,, yield), como la relacion entre el nimero de
rayos y emitidos y el nimero de decaimientos de ese nucleo. Es comun expresar esta
relacion en porcentaje (%). La tabla 2.1.1 muestra las fracciones de produccion de las tres
emisiones asociadas al decaimiento del *Co.

A
51 \* 24888 o 4oy
f082d ’/% o+
EC 0 S8pg;
27 >gNi
Qpc2307.4
o+ Qg 381.5

58
2,J-,Fe

Figura2.1.2 Estados isoméricos del nticleo *®Co
Esquema de decaimiento del estado fundamental y
del metestable (Firestone, 1996)

Tabla 2.1.1 Parametros del decaimiento del **Co'y *Co™

Isémero que Ndcleo emisor | Vida media®® | Energia (keV)® | Produccion Yy
genera la emision (%)*°
>Cco™ 8Cof 9.15 (10) h 24.889 0.0369 (11)
%8Cof = 70.82 (3) d 810.764 99.448 (8)
863.935 0.683 (11)
1674.679 0.518 (8)

se consigna entre paréntesis el error absoluto de cada valor

® (Tuli, 1995)

¢ (Firestone, 1996)
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Figura 2.1.3 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del *®Fe
alimentados por decaimiento del *®Co" (Firestone, 1996)

Otro par isémerico que se estudiara en este trabajo es el compuesto por el *Fe’y el
3re™ Al igual que en el caso de los isémeros del *®Co, el estado metaestable decae en el
fundamental sélo mediante una transicion electromagnética. La figura 2.1.4 muestra el
esquema de niveles energéticos del >*Fe, mientras que las figuras 2.1.5 y 2.1.6 muestran los
esquemas de decaimiento del **Mn y %Fel, alimentados por el **Fe’ y el 53Fe™
respectivamente.

El nivel fundamental decae, con una vida media de 8.51 m, por captura electronica y
por B* al >*Mn emitiendo varios rayos gamma, de los cuales el Gnico con una produccion
relevante es el de 377.9 keV (ver figura 2.1.5 y tabla 2.1.2). El estado metaestable, a
diferencia del caso del **Co™ analizado anteriormente, decae emitiendo radiaciéon gamma
solamente (ver figura 2.1.6 y tabla 2.1.2).

7/0- B74x108 y Qe3742.6
# 53
Ec 25Mn

Figura 2.1.4 Estados isdmericos del niicleo **Fe
Esquema de decaimiento del estado fundamental y
del metaestable (Firestone, 1996)
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Figura2.1.5 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del >*Mn
alimentados por decaimiento del >*Fe’ (Firestone, 1996)
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Figura 2.1.6 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del **Fe’

alimentados por decaimiento del **Fe™ (Firestone, 1996)



Tabla 2.1.2 Parametros del decaimiento del **Fe’y >*Fe™

Isémero que Ndcleo emisor | Vida media®® | Energia (keV)® | Produccion Yy
genera la emision (%)*°
>SFe™ el 2.526 (24) m 701.1 100 (8)
1011.5 86 (12)
1328.1 87 (11)
2339.7 13 (2)
S3pe >Mn 8.51 (2) m 377.9 42 (3)
& se consigna entre paréntesis el error absoluto de cada valor
® Tuli, 2000

°  Firestone, 1996

En el caso de los isémeros del **Sc, se agrega a los ejemplos anteriores el
decaimiento del estado metaestable por captura electrénica'y p* al “*Ca en el 1.20 % de los
decaimientos, mientras que en el 98.80 % ocurre un proceso electromagnético (ver figura
2.1.7). El estado fundamental de este nicleo también decae al *Ca, alimentando estados
excitados que también se originan en el decaimiento del nivel metaestable (ver figuras
2.1.8'y 2.1.9). Por lo tanto, algunas emisiones y seran generadas por el decaimiento de los
dos isémeros del nicleo **Sc, y cuando se las mide no se distingue que isémero estan
asociadas. Este es el caso del rayo y de 1157 keV del ejemplo que analizamos. En la tabla
2.1.3, que muestra la energia de las emisiones y originadas en el decaimiento del par de
isomeros “*Sc™" incluyendo la produccién de cada uno, también se puede observar que la
emision de 1157 keV esta asociada al decaimiento de ambos isomeros.
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Figura 2.1.7 Estados isoméricos del ntcleo **Sc
Esquema de decaimiento del estado fundamental y
del metaestable (Firestone, 1996)
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Figura 2.1.8 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del “‘Ca
alimentados por decaimiento del *‘Sc™ (Firestone, 1996)
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Figura 2.1.9 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del “*Ca
alimentados por decaimiento del “Sc” (Firestone, 1996)



Tabla 2.1.3 Parametros del decaimiento del **Sc’y *4sc™

Isébmero que Nucleo emisor | Vida media®® | Energia (keV)° Produccion y,
genera la emision (%)*°

Hgem Mg 58.6 (1) h 271.13 86.8 (3)
*Ca 1001.85 1.20 (7)
1126.08 1.20 (7)
1157.031 1.20 (7)
“gcf “Ca 3.927 (8) h 1157.031 99.9 (1)

1499.43 0.912 (15)

2144.2 0.0069 (15)
2656.41 0.115 (6)

3301.2 0.0031 (15)

a

se consigna entre paréntesis el error absoluto de cada valor
® (Tuli, 1995)
¢ (Firestone, 1996)

El ejemplo que se presenta a continuacion agrega un elemento mas al anterior, y es
que el producto del decaimiento de sus isomeros también presenta dos isomeros. Se trata
del ®zr™" cuyo esquema de niveles se muestra en la figura 2.1.10. El estado metaestable
decae al ®Y' por captura electrénica en el 6.23 % de las transiciones, y por conversion
interna al nivel fundamental ®Zr" en los casos restantes. El estado fundamental, en cambio,
decae por " tanto al ®*Y" como al %Y™ (ver figuras 2.1.11y 2.1.12).
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Figura 2.1.10 Estados isoméricos del nticleo #zr
Esquema de decaimiento del estado fundamental y
del metaestable (Firestone, 1996)
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Figura 2.1.12 Esquema de decaimiento de los niveles excitados del 3y™"

alimentados por decaimiento del 3Zr (Firestone, 1996)



Tabla 2.1.4 Parametros del decaimiento del #zr"y ¥zr™

Isbmero que Nucleo emisor | Vida media®® | Energia (keV)° Produccion y,
genera la emision (%)*°
Sz ©zr 4.161 (17) m 587.79 89.51 (17)
8oy f 1507.3 6.05 (18)
871 8oy f 78.41(12) h 1620.76 0.072 (5)
1657.26 0.107 (4)
1712.8 0.763 (13)
1744.47 0.129 (3)
By (B0ymyd 909.14 99.871 (3)
& se consigna entre paréntesis el error absoluto de cada valor
b (Tuli, 2000)
Z (Firestone, 1996)

esta emision vy se genera en el decaimiento del **Y™, que tiene una vida media de 15.28 + 0.17 s
(Tuli, 2000) por lo que no puede considerarse instantaneo. Por lo tanto la vida media de esta
emisién, originada en el 871" esla composicion de ambos decaimientos.

La emisién y que se produce en la transicién del Y™ tiene una vida media de
15.28 +0.17 s (Tuli, 2000), por lo tanto no se la puede considerar instantanea como lo
habiamos supuesto hasta ahora con todas las emisiones de productos de decaimientos
nucleares. Y, si bien esa emision y esta originada en el decaimiento del #Zr", no se la
puede asociar directamente, y la vida media del estado que emite el rayo y resultara de la
composicién de ambos decaimientos.
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2.2. Reacciones nucleares con neutrones: ecuaciones

2.2.1.Reacciones que generan un solo producto radioactivo

La evolucion temporal del nimero de &4tomos que se producen en una reaccion
nuclear se obtiene de la resolucion de la ecuacion de activacion, que expresa el balance
entre los &tomos que se producen por la reaccion que se estudia y los que desaparecen por
decaimiento radioactivo. En el caso genérico mas sencillo, donde B representa los nucleos
que son bombardeados por los neutrones y P el nicleo que se produce, la ecuacién toma la
forma

dN,
dt

=Ngoo—A,N,  (2.2.1)

donde o es la seccion eficaz de los ndcleos B para la reaccion que se estudia en un flujo ¢
de neutrones de una distribucion energética dada, y Ap es la constante de decaimiento del
nucleido P. Ng es el nimero de nicleos B que se bombardean, mientras que Np es el
namero de ndcleos P que tenemos en el instante t. La solucidn de la ecuacion (2.2.1),
considerando que Ng no varia en el tiempo, y que en el instante inicial no hay nucleos P, es

N, :N/Bf"(l—e%t) (2.2.2)

Si consideramos que el numero de nucleos B varia con el tiempo, disminuyendo en
una cantidad igual a Np, la ecuacion (2.2.2) toma la forma

N, = NebO (gomi gty
Ap —0rd

donde ot es la seccion eficaz total de captura neutronica del nucleido B, y ahora Ng es el
namero inicial de nicleos B que se bombardean. En general se cumple que Ap>>G1d, y en
estos casos podemos considerar que Ng es constante, siendo valida la solucion (2.2.2).

La solucion de la ecuacion (2.2.1), expresadas por la férmula (2.2.2), es valida
durante la irradiacion de las muestras. Luego de retirada la muestra del campo de
neutrones (o luego de extinguido el reactor) sigue valiendo la ecuacion (2.2.1), pero ahora
¢ es 0. La solucién de (2.2.1), tomando como condicion inicial de Np el valor obtenido al
final de la irradiacion (t=t;, tiempo de irradiacion) representa la evolucion de los productos
de la reaccion luego de la irradiacion; durante su decaimiento y medicion. Esta evolucion
es representada por la formula (2.2.3).
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Np =N/B,L¢G(1—e‘%‘i e (2.2.3)
P

Integrando la actividad del nucleido P, que se obtiene a partir de la formula (2.2.3)
como ApNp, en el lapso de medicion (tg, tg + tc), podemos obtener una relacion entre los
decaimientos que se producen en ese lapso, y que podemos medir con cierta eficiencia, y
los restantes parametros, lo que se expresa en la formula (2.2.4).

ti
tq
te

Yy
Ef,

con

m
Aiso
I\lAv

P
PA

Ngdo

P

Ap, =ELY, (L-e™)L-e ™)™ (224)

tiempo de irradiacion

tiempo de decaimiento

tiempo de medicion

fraccion de los decaimientos del nucleido P que producen la emision y
eficiencia del sistema de medicién para la energia de la emisién y
namero de emisiones y detectado

_ mAisoNAvp

N
B PA

masa de la muestra irradiada

abundancia isotdpica del nucleido estudiado
namero de Avogadro

pureza del material

peso atomico del elemento

La solucion de la ecuacion béasica de activacion (formula (2.2.4)) se puede utilizar en
diversas aplicaciones, como la determinacion del flujo neutronico, la seccion eficaz o la
actividad de los productos de activacion, y resulta del planteo més sencillo del problema.
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2.2.2.Reacciones que generan dos isomeros

Planteemos ahora las ecuaciones generales correspondientes a una reaccion nuclear
con neutrones cuyo producto no sea estable y tenga un estado metaestable. En la figura
2.2.1 se representa el esquema de la reaccion, y las ecuaciones (2.2.5) representan la
reaccion.

reaccion B(n,y)P™™ o B(n,particula)P™™

Pm
Om (l_g)}\‘m
.|
n’+B > P > E
o, Ay

o  seccion eficaz de la reaccion al estado fundamental

om seccioneficaz de la reaccion al estado metaestable

As  constante de decaimiento del estado fundamental

Am  constante de decaimiento del estado metaestable

1-g fraccion de nucleos del estado metaestable que generan directamente el
nucleido E

g fraccion de nucleos del estado metaestable que decaen al estado fundamental

Figura 2.2.1 Esquema de una reaccion nuclear con neutrones cuyo
producto no es estable y tiene un estado metaestable

38



dN,
dt =NBd)cm _}LmNm
(2.2.5)
dN
dtf =Ngbo; +1 0N —A N

Ng numero de nucleos del isétopo B

Nt  namero de nucleos del is6topo P en su estado fundamental
Nm  namero de nucleos del isétopo P en su estado metaestable
¢  flujo neutrdnico, de cierta distribucion energética

La solucién de las ecuaciones (2.2.5), considerando que Ng no varia y que en el
instante inicial no hay nticleos P ni P™, esta expresadas por las formulas (2.2.6).

m

N — Nl;:i)Gm (1_e—kmt)

(2.2.6)

Ng¢ gt Ngdo,.9, . ¢ At
N, = 2% (o, +0.09)(1l—e ")+ BTEMI (g7t _ g7
= o ronad-e )+ e )

Al igual gue en el caso planteado previamente, la solucion de las ecuaciones (2.2.5),
expresadas por las férmulas (2.2.6), es valida durante la irradiacion de las muestras. Luego
de suprimida la fuente de neutrones, siguen siendo validas las ecuaciones (2.2.5), pero
ahora ¢ es 0. La solucion de estas ecuaciones, tomando como condiciones iniciales de Ny y
N los valores obtenidos al final de la irradiacion (t=t;, tiempo de irradiacion) representa la
evolucidn de los productos de la reaccion luego de la irradiacién; durante su decaimiento y
medicién. Las formulas (2.2.7) expresan esta evolucion.

m

N, = Nef%m Bj”m (1—e e

(2.2.7)

_a At
= NB¢(1 € )[(Uf + Gmg)/’tm ~ 0o, //if ]e—ﬂft _ NB¢ng (1_e—imti )e—lmt
ﬂ“f (ﬂ'm _ﬂf) ﬂ“m —ﬂf

Al igual que en el caso anterior, la integral de la actividad de ambos nucleidos, A4¢Nt
Yy AnNm, en el lapso de medicidn nos permite relacionar las mediciones con el resto de los
pardmetros. El resultado de la integracion se observa en las formulas (2.2.8).
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m,y v my

A, =Efy Nafon ;‘bcm (L—enti)(1—g™nte)pn'e

m

v Nagd—e™)
T O = g

AeNg0G,.0
_ Efy'yf,y' " f(kB _}\‘ )
m m f

(2.2.8)

(o, + 0,000, — o0, J(L—e 7 )e e —

(1 _ e—?umti ) (1 _ e—?x.mtc )e_xmtd

ti tiempo de irradiacion

ty  tiempo de decaimiento

t.  tiempo de medicién

yi, fraccion de los decaimientos del nucleido P’ que producen la emision y
Ym, fraccion de los decaimientos del nucleido P™ que producen la emision vy’
Ef, eficiencia del sistema de medicion para la energia de la emision y

Ef, eficiencia del sistema de medicion para la energia de la emision y’

An, numero de emisiones y detectado

Ar,» numero de emisiones y’ detectado

Las emisiones y que medimos asociadas al decaimiento del estado fundamental
corresponden al decaimiento instantaneo de los niveles excitados del nucleo E. La fraccion
(1-g) de los decaimientos del estado metaestable (ver figura 2.2.1) puede generar las
mismas emisiones, ya que también alimenta niveles excitados del ndcleo E. Si
consideramos que en ambos casos observamos la misma emisién, la medicién que
obtengamos seré la suma de las correspondientes al nivel fundamental y al metaestable.

A=A +A

N f.y my °°

go—mﬂ“m F gﬂ, Fmo-m
ATJ = EnyB¢{|:O'f +ﬂ,m—ﬂ,f:|ﬂ:yfy +|:ym,}/ — Y&, 7 _fﬂfi| h } (2.2.9)

con

Fm — (1 . efimti )(l _ e—/lmtC )e—/lmtd
|:f — (l —_eHti )(1 —_e M )e*ﬂftd
Ng tiene la misma expresion que en la ecuacion (2.2.4)

La férmula (2.2.9) vincula la medicién de la emisién y con parametros nucleares de
la reaccion que se estudia, en particular las secciones eficaces de produccion de los estados
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fundamental y metaestable, ot y om. La ecuacion (2.2.9) se puede reformular de modo de
colocar en el primer miembro los parametros asociados a la medicion y los pardmetros
nucleares conocidos, dejando en el segundo miembro las secciones eficaces, con lo que se
obtiene la formulacion (2.2.10).

A
T =[Gf+96m7“m} Fo |Ymo G 1O 5590
Y, Ef NgoF, dem =2 JAFm \ Vi, A =Ry )20

m

Si tomamos mediciones de y con distintos tiempos de irradiacion, decaimiento y
medicion (tj, tq ¥ tc), en la ecuacion (2.2.10) s6lo se alterara el primer miembro y el factor
F+/Fm del segundo miembro, siguiendo una relacion lineal que se puede expresar como

Y=ax+b (2.2.11)

con
F go.,A
X=—1 a=y. Ef No¢| o, + —-™ 2.2.11a
AF. Y ET, Bd{ f A _}ij ( )
A; y gA c
Y=—" b=y, Ef N Y r=m 2.2.11b
Fo Yer=ly Bq{ 0 =y Jxm ( )

Si tomamos varias mediciones de y en estas condiciones, podemos efectuar un ajuste
lineal por cuadrados minimos de ellas, obteniendo los parametros a y b, y con ellos,
utilizando las ecuaciones (2.2.11a) y (2.2.11b), determinar ot y om (ecuaciones (2.2.12a) y
(2.2.12b)). Las mediciones de secciones eficaces que se exponen en este trabajo se
realizaron utilizando esta metodologia de calculo.

a bgi’
5, = + 9% m (2.2.12a)
Vi EfNab  EfNadl((ky =2y ., +240Y1, )
Isémeros: estado metaestable y fundamental generados por reacciones nucleares. Metodologia de cdlculo 41

utilizada para determinar sus secciones eficaces



- - A,b Ymy  OA
" yf,yEnyBd)

1
f (2.2.12b)
Vi,  Am A

En la aplicacion experimental de este desarrollo resta determinar el valor del flujo
neutronico, cuya distribucién de energia, como ya se expuso, esta asociada a los
parametros nucleares que queremos medir. El flujo neutrénico se obtiene utilizando un
monitor de flujo que se irradia junto con la muestra que se estudia, y aplicando la ecuacion
(2.2.4) que en este caso se transforma en la (2.2.13).

B )\‘MAM,«/‘PAM
My N A APy Efy'yy'GM Fu

o (2.2.13)

con

FM — (1 _ efthi )(1 _ e_lMtc )e_thd

De esta forma las determinaciones de las secciones eficaces de los elementos
estudiados quedan referidas al valor de seccion eficaz del monitor utilizado, ow.

2.2.3.Reaccion con neutrones que genera dos isomeros, decayendo con
emisiones y no instantaneas

Una reaccion con neutrones que vamos a estudiar en este trabajo es la
%0Zr(n,2n)®Zr™", para determinar experimentalmente las secciones eficaces de produccion
de cada isomero, ot y om, promediadas en un espectro de fision. En la seccion 2.1.3 se
describié el ndcleo *Zr; se expusieron sus niveles energéticos (ver figura 2.1.10), el
esquema de decaimiento del estado metaestable (ver figura 2.1.11) y del estado
fundamental (ver figura 2.1.12). En la tabla 2.1.4 se pueden observar los parametros de
decaimiento de los isémeros #zr™",
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reaccion B(n,y)P™™ o B(n,particula)P™™
con el producto P"decayendo a un estado metaestable E'

m Em

P
O-m ﬂ“f
gy\‘m }\‘Y

n’+B P’ Ef

O

o  seccioneficaz de la reaccion al estado fundamental

om seccidneficaz de la reaccidn al estado metaestable

A¢  constante de decaimiento del estado fundamental

Am  constante de decaimiento del estado metaestable

Ay constante de decaimiento del estado metaestable al que decae el producto Pf
g fraccion de nucleos del estado metaestable que decaen al estado fundamental

Figura 2.2.2 Esquema de una reaccion nuclear con neutrones cuyo
producto no es estable y tiene un estado metaestable, y el estado fundamental
del producto decae a un estado metaestable

En este caso, todos los decaimientos del ¥zr" (T,,=78.41 + 0.12 h; Tuli, 2000)
alimentan el estado metaestable Y™ (T,,=15.28 + 0.17 s; Tuli, 2000), que decae emitiendo
un rayo y de 909.14 keV (ver figura 2.1.1) con una produccion y, cercana al 100 % (ver
tabla 2.1.3). El decaimiento del ®°Zr" también alimenta otros niveles excitados del ®Y™,
pero su produccion y, es muy baja (ver tabla 2.1.3), siendo dificil su deteccion. El
decaimiento del ¥zr™ (Ty,=4.161 + 0.017 m; Tuli, 2000) alimenta sélo un nivel excitado
del 8Y, que decae emitiendo un rayo y de 1507.3 keV (ver figura 2.1.8 y tabla 2.1.3), y al
decaer al estado #zr" emite un rayo v de 587.79 keV. Por lo tanto, el Unico rayo y que
relaciona ambos isémeros del ®°Zr es la emisién que se produce por el decaimiento del
89y™. Pero esta emisién no puede considerarse instantanea al comparar su vida media con
la del Zr™, y por lo tanto el desarrollo planteado en la seccién 2.2.2 no es valido en este
caso. A las ecuaciones (2.2.5) tenemos que afadir el decaimiento del estado metaestable,
cuyas emisiones mediremos. Las ecuaciones (2.2.14) representan el caso que estudiamos,
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considerando ahora el esquema de la figura 2.2.2 que muestra que el producto del
decaimiento de P' tiene un estado metaestable E™, sélo alimentado por el decaimiento del
estado fundamental P', dado que el decaimiento del ®Zr™ no alimenta el #Y™ (ver figuras
2.1.7,2.1.8y2.1.9).

oN,,
ot :NBq)Gm_;\‘mNm

oN

6tf =Ngoo; +1,,gN,, -2, N,  (2.2.14)
oN

?Y:}\,fo—XYNY

Ny nicleos del is6topo Y™
Ay constante de decaimiento del &y™

El sistema de ecuaciones diferenciales (2.2.14) representa el esquema de la figura
2.2.2. La inclusion de la nueva ecuacion no modifica las ecuaciones expuestas en (2.2.5), y
por lo tanto su resolucion tanto durante la irradiacion de las muestras como durante el
decaimiento, es la que se detall6 en la seccion 2.2.2.

En la resolucion de la ecuacion que representa la evolucion del nimero de nucleos de
89Y™ Ny, utilizaremos la solucién de las ecuaciones (2.2.5).

Durante la irradiacion de la muestra la evolucién temporal de Ny es representada por
la ecuacion (2.2.15).

N, = F; M 1—eny— ém (_F; ')\&) - _ﬂf;) (e —e )4
Y y M Mm T A (2.2.15)
n A4M (et —e )
(Ay = Ao N = 4)
F = Ng;do;
M =gNgdo,

La ecuacién (2.2.15) evaluada en t=t; representa el nimero de nicleos de ®Y™
contenidos en la muestra al finalizar la irradiacion. Tomando este valor como condicién
inicial, podemos determinar la evolucidon de Ny durante el decaimiento y medicion de la
muestra. Esta evolucion esté representada en la ecuacion (2.2.16).
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F+M A (F+M)-AF M } ity vt
N, = _ - l-e™)e ™+
Y Ay (ﬁw — A X/lm _ﬁ‘f) (iv_’lm X’lm _lf)

o Am(F+M)-AF 4M

(Ay = 4 )(ﬂ‘m -2 ) (/1Y ~ A )(ﬂm _ﬂf)

(2.2.16)

(1 _ e—ﬂfti )e—ﬂft _ (1 _ e—ﬂmti )e—/imt

Integrando la actividad de ¥Y™, AyNy, en el intervalo de medicién, obtenemos una
expresion de la medicion que efectuamos, al multiplicarla por la eficiencia del sistema de

deteccion y la produccion y, del rayo y medido. La ecuacion (2.2.17) muestra esta
expresion.

A _

v =(F+M)F—Y+ A, (F+M)-AF
y,Ef, Ay 7Lf(7”\( — Ay )(7\‘m _}\‘f)
3 AM

}\’m(}\’Y _}\“m)(}\’m _xf)

(}\’YFf - }“fFY )_
(2.2.17)

(XYFm _meY)

con

FY — (1 _ efﬂyti )(1 _ e—lytc )e—/thd

La expresion obtenida en (2.2.17) no nos permite una parametrizacion lineal que deje
como variables X e Y solo factores de tiempo y como parametros factores que contengan
ot Y om, tal como se hizo en (2.2.11).

La expresion (2.2.18) se obtiene reagrupando la ecuacion (2.2.17).

+ ML & xf(F;“-FZYJ—xm(F; -FZY]MY(F; : F;“j (2.2.18)
(}\’Y _km)(x‘m _kf) 7\‘m 7\‘Y 7\‘f 7\‘Y 7\‘f A

m

con
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En el caso que estudiamos Ay>>As (Ay=4.54x102 s y A= 2.46x10° s), por lo tanto
L=As, y la ecuacion (2.2.18) toma la siguiente forma

A
L =F), F; -F—ZY +
y,Ef Ar AL

Y

+M Pl A F;“ - FzY A F%FTY +hy F§ ) an (2:2.19)
(kY_mekm_kf) 7\‘m 7\‘Y 7\'f xY }\'f }Lm

Para determinar las secciones eficaces oty om estudiando la evolucion temporal de la
emision y que se produce asociada al decaimiento de los productos, se deben seleccionar
tiempos de irradiacion, decaimiento y medicion adecuados, de modo que en las mediciones
se refleje el decaimiento de ambos isomeros. Ademas se busca que el tiempo de irradiacion
sea lo mas grande posible, compatible con la activacion de otros productos. En este caso, la
vida media del estado metaestable, 4.161 m, determina que el tiempo de decaimiento sea lo
mas pequefio posible, de pocos minutos, al igual que el tiempo de medicion de los
primeros espectros. El tiempo de irradiacion no puede ser mucho mayor que dos vidas
medias, para no privilegiar la produccion del estado fundamental respecto del metaestable,
cuya determinacion sera la méas dificultosa teniendo en cuenta las limitaciones en tiempo
de medicidon. Teniendo en cuenta estas consideraciones, se eligieron diferentes tiempos de
irradiacion, decaimiento y medicién con los que se estudio la variacién de los términos de
la ecuacion (2.2.19) que incluyen los factores de tiempo de los isémeros del *Zr y el Y™,
Los resultados se muestran en la tabla 2.2.1. En las dos ultimas columnas se puede
observar la relacion entre el cociente del factor de tiempos del estado metaestable del itrio
y el cuadrado de su constante de decaimiento, y el mismo cociente de los isomeros del
897r. Para tiempos de decaimiento mayores a 2 m esta relacion es mayor que 10° para todas
las combinaciones de tiempos de irradiacion y medicién considerados, y por lo tanto en
estas condiciones en la ecuacion (2.2.19) se pueden despreciar los términos que incluyen
los factores de tiempo correspondientes al Y™ Con esta aproximacion la ecuacion
(2.2.19) toma la siguiente forma

‘ —

A, R e { F F, FF
f

F + m 7m_}\’m7+ _r__m
y,Ef, R VSV (S W | R V8 32 Y(;ff xfnﬂ (2.2.20)

>
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Tabla2.2.1 Evaluacion de los parametros de la ecuacion (2.2.19) para diferente
tiempos de irradiacién, decaimiento y medicion

tiempo de | tiempo de | tiempo de F F. F, F /A F 1A\
irradiacion | decaimient | medicién N2 N2 b2 2 2
m) > (m) m) A5 A A F, /A5 F, 1A
6 1 2 11.99 5.46 8.84x10° | 1.36x10° | 6.18x10?
2 11.99 4.62 5.81x10™* | 2.06x10* | 7.95x10°

5 11.98 2.81 1.65x107 | 7.26x10" | 1.70x10’

10 11.98 1.22 | 2.03x10| 5.90x10" | 6.01x10*

_______ 30 || 1194 |436x107? |4.64x10°"| 2.57x10% | 9.40x10*

1 3 17.99 7.58 8.87x107° | 2.03x10° | 8.55x10?

2 17.98 6.42 5.84x10™* | 3.08x10* | 1.10x10*

5 17.97 3.89 1.66x107 | 1.08x10® | 2.34x10’

10 17.96 1.69 | 2.04x107| 8.80x10" | 8.28x10*

_______ 30 || 1791 |6.05x107 |4.66x10°" | 3.84x10% | 1.30x10%

1 4 23.98 9.38 8.88x107° | 2.70x10° | 1.06x10°

2 23.98 7.94 5.84x10™* | 4.11x10* | 1.36x10*

5 23.96 4.82 1.66x107 | 1.44x10® | 2.90x10’

10 23.95 2.09 |2.04x10" | 1.17x10* | 1.02x10"

30 23.88 | 7.48x107? | 4.66x10°% | 5.12x10% | 1.61x10%

8 1 2 15.99 6.36 8.84x10° | 1.81x10° | 7.19x10?
2 15.98 5.39 5.81x10™* | 2.75x10* | 9.28x10°

5 15.98 3.27 1.65x107 | 9.68x10" | 1.98x10’

10 15.96 1.42 | 2.03x10| 7.84x10" | 6.98x10"

_______ 30 || 1592 |508x10” |4.64x10°" | 3.44x10% | 1.11x10*

1 3 23.98 8.83 8.87x107° | 2.70x10° | 9.95x10?

2 23.97 7.48 5.84x10™* | 4.10x10* | 1.28x10*

5 23.96 4.54 1.66x107 | 1.44x10® | 2.73x10’

10 23.95 1.97 | 2.04x10| 1.17x10* | 9.66x10"

_______ 30 || 2387 |7.05x10? |4.66x10°" | 5.12x10% | 1.51x10%

1 4 31.97 10.92 | 8.88x107° | 3.60x10° | 1.23x10°

2 31.96 9.25 5.84x10™* | 5.47x10* | 1.58x10*

5 31.95 5.61 1.66x107 | 1.92x10® | 3.38x10’

10 31.92 244 | 2.04x10" | 1.56x10™ | 1.20x10"

30 31.83 | 8.72x10? | 6.83x107%" | 5.12x10% | 1.87x10%

La ecuacion (2.2.20) contiene sélo los términos de tiempo de los isémeros del ®zr,
Fry Fm, por lo que se puede parametrizar de tal modo que el término derecho dependa en
forma lineal del cociente de estos factores, como en la ecuacién (2.2.10). Sustituyendo F y
M por sus expresiones y teniendo en cuenta nuevamente que Ay>>A;, obtenemos la
ecuacion (2.2.21). Se observa que si pudiésemos despreciar A, frente a Ay, la ecuacion
(2.2.21) se transforma en la (2.2.10) con ym,=0.

Isémeros: estado metaestable y fundamental generados por reacciones nucleares. Metodologia de cdlculo

utilizada para determinar sus secciones eficaces

47



A
[ 9%t | Br GOmhihy (2221)
yf,yEnyB¢Fm A _}‘f AeF (}\‘Y _}‘mxxf _}‘m)}‘m

m f'm

Las ecuaciones (2.2.22) muestran la parametrizacion lineal que se obtiene
reagrupando de modo que tenga la misma forma que la parametrizacion de las ecuaciones
(2.2.11), y que nos permite aplicar el método de las rectas también en este caso, si las
mediciones que realizamos tienen un tiempo de decaimiento mayor a 2 minutos.

Y=axX+b (2222

con
F 9o A
X=—1 a= Ef N 42 MM 2.2.22a
AF. Yi ET, Bd{cf A, _;\‘f] ( )
A G OAA
Y =17 b=y, Ef.N mITEY 2.2.22b
I:m yfﬂ/ ! Bd);\‘m(?\‘f _}Lm)(xY _km) ( )

Las ecuaciones (2.2.23) muestran la expresion de las secciones eficaces ot y om,
obtenidas a partir de las ecuaciones (2.2.22).

Gf_

2
1 |:a+b}”m(7\’Y_7\‘m)

} (2.2.23a)
yf,yEnyBd) 7\’f7\‘Y

-1
o = lmP ( Ghhy ) (2.2.23b)
yf,yEnyB(I) (xf _kaxY _}‘m)

Ng y ¢ tienen la misma expresion que en las ecuaciones (2.2.4) y (2.2.13),
respectivamente.
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2.2.4.Incertezas de las mediciones

En esta seccion vamos a efectuar el andlisis de las incertezas asociadas a las
mediciones de las secciones eficaces de los estados metaestable y fundamental. La
metodologia empleada para la determinacion de esas secciones eficaces esta descrita en la
seccion 2.2.2. Este método se basa en el ajuste por cuadrados minimos de las variables X e
Y definidas en la formula (2.2.11), de donde se obtienen los valores de a y b con sus
incertezas determinadas en el ajuste, y a partir de ellos los valores de las secciones eficaces
ot Y om (ecuaciones (2.2.12a) y (2.2.12b)). El programa empleado para realizar el ajuste de
las variables X e Y por cuadrados minimos utiliza el método de Deming (Rinard y
Goldman, 1988), incluyendo en los calculos las incertezas de las variables ajustadas. Por lo
tanto en primer lugar hay que determinar las incertezas asociadas a las variables X e Y.

Las constantes de decaimiento de los isétopos estudiados han sido determinadas con
incertezas inferiores al 0.1 % en la mayoria de los casos, y los tiempos de irradiacion y
medicion, t; y t;, son siempre cercanos 0 mayores que la vida media, por lo tanto podemos
considerar que la incidencia de incerteza asociada a los factores de tiempo, Fry Fr, en las
ecuaciones (2.2.11), y Fu en la ecuacién (2.2.13), no es significativa. Lo mismo podemos
decir de las incertezas asociadas a las constantes de decaimiento, As, An Y Am. De estas
consideraciones resulta que las incertezas asociadas a la variable X son despreciables, y la
incerteza asociada a Y es la del area del pico considerado (A,). Las constantes de
decaimiento de los estados metaestables tienen incertezas asociadas mayores que las de sus
estados fundamentales, en general superiores al 0.1 % mencionado, llegando al 1.1 % en el
caso del *®Co™ (ver tabla 2.1.1). Estos casos seran considerados en forma particular.

Cuando se definieron las variables X e Y (ecuaciones 2.2.11) se agruparon los
parametros que no variasen con el tiempo o que su incerteza fuese despreciable, como la
constante de decaimiento del estado fundamental, en los parametros de ajuste a y b. De
este modo las incertezas de los pardmetros que no varian con el tiempo no quedan
enmascaradas en el ajuste de la recta, sino que representan errores sistematicos que se
propagan en el calculo de errores a partir de la determinacion de a 'y b. Se considera que las
incertezas asociadas al peso atémico de la muestra y al monitor son despreciables.
También se consideran despreciables las incertezas asociadas a la determinacion de la
masa y a la abundancia isétopica del monitor, dado que se utilizan materiales metalicos de
alta pureza e is6topos de alta abundancia. La apreciacion en la pesada de los monitores fue
inferior al 0.05 % en todos los casos estudiados, y la manipulacion de este tipo de material
no involucra perdidas significativas de masa. Estos aportes no pueden despreciarse en
algunos de los isotopos estudiados. La abundancia isotdpica en algunos casos en que
estudiamos elementos con su composicion natural, es muy baja, informada con incertezas
en su determinacion del orden del 1 %. En otros casos estudiamos elementos enriquecidos
en el isotopo de interés, cuya composicion isotdpica tiene incertezas, informada por el
proveedor, que no son despreciables. En los casos en que analizamos polvos, se pueden
presentar situaciones en que no podamos asegurar que no haya pérdidas de material
inferiores al 0.1 % durante su manipulacion al determinar la masa de la muestra, y en esos
casos tendremos que considerar un cierto error asociado a este pardmetro. En varias
situaciones el error de la medicion, o sea el error en la determinacion del area de la emision
v que estudiamos, es inferior al 0.1 %, y por lo tanto no lo consideramos.
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Si sustituimos la formula (2.2.13) en el miembro izquierdo de la formula (2.2.10),
obtenemos la siguiente expresion

m

AT,ymMNAvAisopMEfy'yy'GMFM s +gGm}\’m F + ym,v_ gh¢ G
yi,Ef Nghy,A,, PAF, RV Y T N7y VY Vi V)

en la que podemos separar como factor comdn al cociente de la eficiencia del sistema de
medicién correspondiente a las energias de las emisiones del monitor y de la muestra
(Ef,-/Ef,). Como vimos en la seccion 1.3.1, en la eficiencia del sistema de medicion inciden
la variacion de la geometria de medicién y la eficiencia relativa del detector al variar la
energia. Si medimos el monitor y la muestra en la misma geometria, la incidencia del
factor geométrico es muy pequefia, y al considerar el cociente también disminuye la
incidencia de las incertezas asociadas a la actividad de las fuentes patron (ver seccién
1.3.1). Por lo tanto, en estas condiciones la incerteza asociada al cociente de eficiencias es
menor que la propagacion de la incerteza de la eficiencia del sistema para ambas energias.
En las mediciones que realicemos mantendremos el criterio de medir la muestra y el
monitor en la misma geometria, y en los calculos asociados al igual que en la
determinacién de las incertezas expresada en la formula (2.2.14), consideraremos como
variable independiente al cociente de eficiencias de las emisiones del monitor y la muestra.

La formula (2.2.24) expresa la incerteza de la variable Y, que actua como factor de
peso en el ajuste lineal por cuadrados minimos que, como ya mencionamos, se efectla
utilizando el método de Deming.

AA,

m

Las ecuaciones (2.2.12a) y (2.2.12b) expresan los valores de ot y om buscados, vy la
propagacion de las incertezas de los parametros nucleares involucrados y de la
determinacion de a y b, nos proporciona las incertezas de las mediciones finales
(ecuaciones 2.2.25). Al igual que en los casos anteriores, se considera que las incertezas
asociadas a las constantes de decaimiento son despreciables.

Para efectuar el calculo de incertezas escribimos ot y om como producto de 2
factores:

con
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La incerteza asociada a cada parametro es:

0 2 2 2 2 2 2 2 2 2
S(G )=Js RE,, +e'm+e’p+e’y; +e"A, +epy +eoy +e"A, +e7y..

A = J22a+ A’s’b+B’s’g+C’ sy, +D’Ty, .

con
A 94y, I O T ).
(ﬁ“f _/1m )ym,y +/1fgyf,}/ [(}\’f _7\'m )ym,y +}\‘fgyf,y ]2
Co gbﬂ“;ym,y (ﬁ’f _ﬁ‘m) D~ gbflrznyty (ﬁ’f _ﬁ“m)
[(/If — Am )Ym,y +4:0Y, ]2 [(ﬂ’f — Am )Ym,y +4:0Y¢, ]2
Ac™ = [A?3?b+ B3+ C 3y, +D 5y,
con
-1 -2
A':/Im ymx}’ _ gﬂ“f Bl: ﬂ’mﬂ’fb ymx}’ _ g/lf
Yi, A — A A — A Yi, A — A4
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donde A es la incerteza absoluta de la variable asociada, y ¢es la incerteza relativa.

La expresion final del error relativo de la seccion eficaz de produccion de ambos
estados isoméricos es:

g(o;)=/e2(c°)+e2(c") y elo,)=/e*(c°)+e?(c™) (2.2.25)

En algunas situaciones sera necesario incluir factores de correccion de las
mediciones que se efectlen, por ejemplo correccion por absorcion de la emision en la
propia muestra o por pequefias diferencias en la geometria de medicion. Estos factores de
correccion afectan la variable Ar, de la ecuacion (2.2.9). Estas correcciones son pequefas,
y su incidencia en la incerteza total de las secciones eficaces puede considerarse, en
general, despreciable. Las situaciones donde deba considerarse su aporte seran estudiadas
en forma particular, modificAndose las ecuaciones (2.2.25).

Un caso particular del desarrollo expuesto, y de interés en las determinaciones que
vamos a exponer, ocurre cuando el flujo neutronico se determina utilizando otra reaccién
del is6topo que estudiamos, denominada monitor interno. En estos casos la masa de
muestra y monitor es la misma, al igual que la pureza p y pwm, Yy la abundancia isotdpica,
por lo que desaparecen sus aportes a la incerteza total. Este es el caso de dos reacciones
que se estudian en este trabajo; *Ni(n,p)*2Co™ y *®Ni(n,p)*Co, en la que se utiliza como
monitor de flujo la reaccién *®Ni(n,p)*®Co™, vy **Fe(n,2n)*Fe™ vy 54Fe(n,2r})53Fef,

m+

utilizandose el monitor interno **Fe(n,p)>*Mn ademas de la reaccion *Ni(n,p)**Co™".

2.2.5.Determinacion de la suma de secciones eficaces de produccion de
estados isoméricos

En los casos en que la vida media del estado fundamental es significativamente
mayor que la del metaestable, se puede determinar directamente la suma de secciones
eficaces de produccion de ambos estados. Para ello se miden las emisiones asociadas al
decaimiento del estado fundamental con tiempos de decaimiento suficientemente largos
que permitan considerar que los nucleos producidos por la reaccion en el nivel metaestable
han decaido completamente al fundamental. La produccién de ambos estados se rige por
las ecuaciones (2.2.5), cuya solucion tiene la expresion de las ecuaciones (2.2.6). Las
ecuaciones (2.2.7) y (2.2.8) consideran las condiciones de medicion de una emision
asociada al decaimiento de los isémeros, relacionando los diferentes parametros
involucrados en el problema con el area medida. En este caso s6lo nos interesan los
nucleos producidos en el estado fundamental:
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En el primer sumando del término derecho de la ecuacion (2.2.26) encontramos el
parametro que nos interesa determinar: ortomg. Reagrupando las variables de la ecuacion
(2.2.26) de modo de poder comparar este parametro con los restantes, obtenemos la
ecuacion (2.2.27).

A

f.y

A NgoF A rio0 F,
. =Ef.ys, M[(Gf +0m9)—xf{0f - H (2.2.27)

m

De la ecuacion (2.2.27) surge que para que podamos determinar el pardmetro or+omg
en forma independiente de sus valores individuales, se debe cumplir la siguiente
condicion:

(6, +0.g)>> i‘f(cf —WFF"“] (2.2.28)

m 7\‘m f

Esta condicion no sélo depende de los tiempos de irradiacion, decaimiento y contaje,
que estan incluidos en las variables F; y Fm, sino que depende de la relacion de constantes
de decaimiento de los isébmeros y de la seccion eficaz de produccion del estado
fundamental, pardmetros sin dependencia temporal. Si calculamos el limite de esta
expresion cuando el tiempo de decaimiento tiende a oo, el segundo sumando del término
derecho de (2.2.28) tiende a 0 si la vida media del fundamental es mayor que la del
metaestable. Pero, obviamente, el sumando ofA/Am permanece constante. Por lo tanto, en
forma estricta, la medicion de las emisiones asociadas al decaimiento del estado
fundamental (ecuacion (2.2.26)) no permite evaluar el pardmetro or+omg, Ya que siempre
tendré cierto apartamiento dado por el término ofA#/An. Para tiempo de decaimiento muy
grandes este corrimiento es constante. Cuando se mide la seccion eficaz suma, o se la
informa, en realidad se esta incluyendo este corrimiento y en forma estricta este parametro
no representa la suma de las secciones eficaces de produccién de ambos estados
isoméricos. En los casos en que la diferencia de vidas medias es muy grande, este
corrimiento queda enmascarado en las incertezas de las mediciones. Para isdbmeros cuyas
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vidas medias sean similares, ain cuando se cumpla que la del metaestable es menor que la
del fundamental, este corrimiento sera superior a las incertezas de las mediciones, con lo
que estaremos determinando el parametro or+omg-ciAif/Am, €N mediciones con tiempos de
medicion suficientemente grandes. Y si queremos conocer el valor real de la suma de
secciones eficaces deberemos descontar el término -oAd/Am. En esta situacion es posible
medir una de las secciones eficaces si se conoce la restante. Por ejemplo, si es posible
determinar la seccion eficaz de produccion del estado metaestable midiendo las emisiones
asociadas a su decaimiento en el fundamental, es luego posible medir la seccién eficaz de
produccion del estado fundamental.

Para evaluar la condicion expresada en la inecuacion (2.2.28), es mas sencillo
estudiar el cociente de ambos términos.

A rion0 Fy
2| g, = 2PmE T
}‘m }\’m Ff
C, = (2.2.29)
(Gf + Gmg)
Y la condicion de (2.2.28) se transforma en: C, <1

En situaciones en que las vidas medias de ambos estados isoméricos son similares, la
evaluacion de los tiempos de decaimiento necesarios para considerar que estamos
midiendo el parametro os+omg-orii/Am Se puede efectuar estudiando el cociente Co.

(kfcmg ij

m I:f J
C,=~——" T2 (2.2.30)

Gy

Tanto el cociente C; como el C, incluyen en su célculo las secciones eficaces que
queremos determinar. En su célculo se pueden usar otras determinaciones o estimaciones
hechas por calculos basados en modelos tedricos. En estos estudios evaluamos
aproximaciones de calculo, por lo tanto pequefias diferencias de las secciones eficaces
respecto de su valor real no serdn relevantes. En el caso de que luego de efectuada la
determinacidn se observen diferencias muy importantes, se pueden recalcular los cocientes
C:1y C, con el nuevo valor, evaluando el impacto de la modificacion.

La tabla 2.2.2 muestra algunos ejemplos de reacciones que se analizan en este
trabajo. En cada caso se estudia el comportamiento de la condicion (2.2.28), expresada en
los cocientes C; y C,, para diferentes tiempos de decaimiento, con tiempos de irradiacion y
contaje caracteristicos de las mediciones que efectuamos.
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Tabla 2.2.2 Determinacion de ortong en reacciones que se estudian en este trabajo.
Andlisis de las condiciones de calculo en funcion de los tiempos de
irradiacion, decaimiento y medicién.

reaccion AfAm® tiempo de | tiempo de | tiempo de C° C,°
irradiacion contaje | decaimient
0
%Ni(n,p)®Co™™? | 0.005316 5m 10 h 1h -0.2088 59.50
1d -3.318x10%|  10.30
2d -2.323x10°%|  1.651
4d 3.418x10° | 4.245x10%
6d 3.565x107° | 1.091x107
10d 3.569x10° | 7.214x10”
N Y ISR S S 100d | 3.569x107 | 2.056x107°
SFe(n,2n)*Fefm® 0.297 2m 140's 30s 1.740x10% | 9.154x10™
1m 3.473x107% | 8.312x10"
2m 6.474x107 | 6.854x10™
3m 8.949x107? | 5.651x10™
4m 1.099x10™ | 4.659x10*
6m 1.406x10™ | 3.168x10*
8m 1.615x10™ | 2.153x10*
10 m 1.757x10™ | 1.464x10*
20m 2.014x10" | 2.126x10%
R R N S S s0om | 2.058x10™" | 4.204x10°
%Zr(n,2n)®zr*™ | 0.00088 6m 4m 4m -2.738x102|  36.13
8m -1.369x102| 18.56
10 m -9.595x10°| 13.31
20m -1.184x10°| 2519
1h 7.770x10™*| 3.236x10°°
2h 7.795x10™| 1.490x10°’
10 h 7.795x10™ | 3.006x10

Q o T o
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Ver ecuacion (2.2.26)
Ver ecuacion (2.2.27)
En el célculo de los factores C; y C, se utilizan las secciones eficaces determinadas en la

seccién 3.1 de este trabajo (ver tabla 3.1.4)

En el célculo de los factores C; y C, se utilizan las secciones eficaces determinadas en la

seccién 3.2 de este trabajo (ver tabla 3.2.4)

En el célculo de los factores C; y C, se utilizan las secciones eficaces determinadas en la

seccién 3.4 de este trabajo (ver tabla 3.4.6)

Uno de los casos analizados es la reaccion *®Ni(n,p)*®Co™", utilizada como monitor
de flujo en las mediciones que se exponen en este trabajo. Se observa que el cociente C; es
inferior al 0.5 % para tiempos de decaimiento superiores a 4 d, manteniéndose constante en
0.3569 % para tiempos de decaimiento mucho mayores (ver tabla 2.2.2). La diferencia de
las vidas medias de ambos isomeros es muy grande, y por lo tanto el término orAi/Am tiene
poca incidencia, determinando que la diferencia entre la seccion eficaz de la reacciéon suma
y la suma de las secciones eficaces de produccion de cada isomero sea 0.37 %. Esta
diferencia es sustancialmente menor que los errores asociados a las mediciones que

utilizada para determinar sus secciones eficaces
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efectuamos de las secciones eficaces de produccion de cada isémero, y que el error de la
seccion eficaz de la reaccion suma utilizada como referencia en todas las mediciones
realizadas (c=111 + 3 mb; Baard et al., 1989). Por lo tanto en este caso no se observa el
corrimiento asociado al término ofAd/Am Para los tiempos de irradiacion y medicion
establecidos en la tabla 2.2.2, la diferencia entre el valor limite y el valor medido es menor
a 0.02 % para tiempos de decaimiento superiores a 4 d, diferencia despreciable en las
mediciones que efectuamos. Si bien con tiempos de decaimiento menores también se
puede considerar que se cumple la condicion (2.2.28), 4 d es un decaimiento compatible
con las mediciones que efectuamos, que ademas asegura que modificaciones de los
tiempos de medicion e irradiacién de los considerados en el calculo no conlleva el hecho
de que el corrimiento sea significativo. Por lo tanto adoptamos este valor como tiempo de
decaimiento minimo de la medicion de los monitores de flujo.

La reaccién **Fe(n,p)>*Fe™™ plantea un ejemplo diferente al ya estudiado. En este
caso las vidas medias de ambos isdbmeros no son muy distintas, y por lo tanto la incidencia
del término ofAs+/Am €s relevante. Para tiempos de decaimiento muy grandes, la diferencia
entre la seccién eficaz suma y la suma de las secciones eficaces de produccién de cada
estado isomerico, es 20 %, aproximadamente. En la tabla 2.2.2 se pueden ver los valores
de los cocientes C; y C; al variar el tiempo de decaimiento, para tiempos de irradiacion y
medicién tipicos de las mediciones que se exponen en la seccion 3.2. En el rango de
tiempos de decaimiento de las mediciones efectuadas, y que se obtienen areas
significativas (hasta 10 m) no se puede considerar que C, sea mucho menor que 1 (la
diferencia es superior al 10 % en el mejor de los casos), y por lo tanto no tenemos tiempos
de decaimiento suficientemente grandes para despreciar el término con dependencia
temporal de la inecuacion (2.2.28). Paraddjicamente, el caso en que C; es pequefio, menor
que el 2 %, es el de menor decaimiento. Esto se debe a que en este caso el término con
dependencia temporal de la inecuacion (2.2.28) es similar a of, haciendo que la diferencia
sea pequefia. Por lo tanto ninguna de las condiciones de medicién permite hacer las
aproximaciones necesarias para determinar la suma de secciones eficaces en forma
independiente de alguna de ella.

En el caso de la reaccién *zr(n,2n)®**zr™™ que se estudia en la seccién 3.4, la
diferencia de vidas medias determina que el término orA/Am Sea despreciable para tiempos
de decaimiento suficientemente grandes, considerando las incertezas asociadas a la
determinacion de las secciones eficaces que estudiamos (ver tabla 2.2.2). Por lo tanto en
este caso se puede considerar que la seccion eficaz de la reaccion suma es igual a la suma
de las secciones eficaces de produccién de ambos isomeros. Para tiempos de decaimiento
superiores a 1 hora se puede considerar que, en las condiciones analiticas establecidas, el
estado metaestable decayé completamente en el fundamental.
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3. Secciones eficages de reacciones con neutrones promediadas
en flujo de fision que generan dos estados isoméricos:
determina-ciones efectuadas

En esta seccion exponemos las mediciones de secciones eficaces de reacciones
umbral promediadas en un espectro neutrénico de fisién de *°U inducida con neutrones
térmicos, efectuadas utilizando la metodologia de célculo desarrollada en la seccién 2.2.
Esta metodologia permite determinar simultaneamente las secciones eficaces de
generacion de dos estados isoméricos del nucleo producto. EI método consiste en la
medicién de varios espectros y de los productos de la reaccion que se estudia, tomados de
la misma muestra con diferentes tiempos de decaimiento. En los espectros relevados se
mide el area de los picos correspondientes a las energias de las emisiones y de los isdtopos
estudiados, y con estos valores se hace un ajuste lineal por cuadrados minimos de la
ecuacion (2.2.10). Del ajuste lineal se obtienen dos parametros de los cuales se deducen las
secciones eficaces que queremos determinar (ver ecuaciones 2.2.11ay 2.2.11b).

Las mediciones de seccién eficaz se efectdan utilizando un monitor cuya seccion
eficaz es conocida (ver ecuacion (2.2.10)), con el cual se contrastan las determinaciones.
El monitor de flujo rdpido més utilizado en reactores nucleares es el niquel a través de la
reaccion umbral *®Ni(n,p)*®Co™™, por lo que se lo emplea en este trabajo, y el valor de
seccion eficaz utilizado para referir nuestras mediciones es om=111 + 3 mb (Baard et al.,
1989). En la tabla 3.1 se muestran los pardmetros de Ni utilizados en los célculos. En todos
los casos la medicion de los monitores de Ni se efectta luego de un tiempo de decaimiento
suficientemente largo para asegurar que el estado metaestable decayé completamente en el
fundamental (ver seccién 2.2.5.) Se corrigieron las mediciones por autoatenuacion en la
muestra, cuando esto fue necesario. El factor de correccion se obtuvo midiendo la
transmision, como se expuso en la seccion 1.4.2, y utilizando la férmula 1.4.20. La Gnica
reaccion relevante con neutrones que puede producir los isétopos *Co’ y ¥Co™,
interfiriendo con la reaccién monitor, es *°Co(n,2n)*®Co™™. La seccién eficaz de esta
reaccion en flujo de fision de ?°U es muy pequefia, 5=0.202 + 0.006 mb (Baard et al.,
1989), unas 550 veces menor que la seccion eficaz de la reaccion de interés, y que
estudiamos en materiales de alta pureza (ver tabla 3.1), por lo tanto la interferencia de
impurezas del material es despreciable.

En el caso de la reaccion del >*Fe que se expone en la seccién 3.2., también se utiliza
como monitor de flujo la reaccion **Fe(n,p)>*Mn para corroborar los resultados obtenidos
con el monitor de Ni. Esto se debe a que esta reaccion constituye un monitor interno,
eliminandose algunos pardmetros asociados a la medicién y, por lo tanto, se disminuyen
las incertezas asociadas a la determinacién, como se expusiera en la seccion 2.2.4.
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Las irradiaciones se efecttan en la posicion F5 del nacleo de reactor RA-6, que como
se viera en la seccion 1.3 tiene una distribucion energética de neutrones rapidos que se
puede considerar aproximada a la de fisién del >*U con neutrones térmicos.

Tabla3.1 Parametros caracteristicos del monitor utilizado en las
determinaciones: *®Ni(n,p)**Co"™™

forma: lamina metélica
proveedor: Reactor Experiments Inc., USA

pureza: mayor que 99.98 %

vida media del *®Co" 70.86 + 0.07 d?
seccion eficaz promediada en flujo de fisic’ggsde 111 +3mb"®
U:
energia de la emision y: 810.775 +0.009 keV ©
probabilidad de emision por decaimiento: 99.448 +0.008 % °©

Tuli, 2000
b Baard et al., 1989
°  Firestone, 1996

3.1 Reacciones *Ni(n,p)*®Co’ y *®Ni(n,p)*2Co™

La reaccién umbral *®Ni(n,p)*Co™™ tiene varias ventajas al ser usada como monitor.
Fundamentalmente, no es interferida por otras reacciones con neutrones termicos,
epitérmicos o rapidos producidas con otros is6topos del niquel o con las impurezas
habituales en el material metélico disponible comercialmente con fines de dosimetria de
neutrones. La mayoria de los isétopos radioactivos generados por estas reacciones tienen
vidas medias mucho menores a la del *3Co’ (70.82 d), y el rayo y que emite (E,=811 keV)
puede ser medido facilmente una vez que el ®*Ni (2.52 h), producido en la reaccién ®Ni(n,
v)®Ni, decayd. Para eliminar las complicaciones de célculo que implicaria considerar el
estado metaestable, al usar el niquel como monitor de flujo rapido se considera la
generacion de ambos estados conjuntamente, dado que, como se puede ver en la figura
2.1.2, el estado metaestable decae sélo al nivel fundamental del *®Co, sin alimentar
directamente al *®Fe o0 al **Ni. Por lo tanto, la condicion que debe observarse para utilizar
la reaccion *®Ni(n,p)*Co™™ como monitor de flujo réapido es que el tiempo transcurrido
desde su irradiacion hasta la medicion sea suficientemente largo (varios dias) de modo de
poder considerar que el ®®Co™ (9.15 h) decay6 completamente en el **Co’.

En los is6topos del niquel se producen otras reacciones con neutrones rapidos que
pueden observarse utilizando espectrometria y de alta resoluciéon (ver tabla 3.1.1). La
energia umbral efectiva de estas reacciones va de 2.7 MeV a 13 MeV (Baard et al., 1989;
Suérez, 1994; Horibe, 1983), por lo tanto irradiando s6lo este material y utilizando el
método descrito en la seccién 1.3.2, se puede conocer si existe un apartamiento del
espectro neutrénico respecto del de fision en la posicion de irradiacion.

Las secciones eficaces de captura térmica de los productos de la reaccién que
estudiamos son significativamente grandes; 140000 b en el caso de la reaccién
58Co™(n,y)*°Co, y 1900 b en el caso de *Co'(n,y)**Co (Mughabghab, 1981). Por lo tanto,
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en aplicaciones del niquel como monitor de flujo rapido en un campo con componente
térmica y epitérmica, y cuando su irradiacion sea prolongada, es necesario corregir los
resultados por el “quemado” de ambos productos (Martin y Clare, 1964). Para efectuar esta
correccion en ambos productos es necesario conocer la seccidn eficaz de produccion de los
dos isdbmeros. No se han encontrado referencias de mediciones directas de la seccion eficaz
de la reaccion **Ni(n,p)*®Co, y s6lo unas pocas de la reaccion **Ni(n,p)*®Co™, con
incertezas grandes (Mellish et al., 1957; Passell y Heath, 1961; Boldeman, 1964)

La reaccion que estudiamos en esta seccion si bien es exoérgica, como se vio en la
seccion 1.2, tiene una energia umbral efectivo de 2.60 MeV (Baard et al., 1989).

Tabla 3.1.1 Is6topos del niquel: reacciones con neutrones rapidos

Reaccion Abundancia Producto
isotopica® (%) | Vidamedia® | Emision y caracte- | Probabilidad de
ristica” (keV) emision® (%)
Ni(n,p)®Co™ | 26.223 +0.008 |10.467 + 0.006 m 58.603 2.036 + 0.04
*INi(n,p)*'Co 1.140 +0.001 | 1.650 +0.005 h 67.415 84.67 +0.38
®Ni(n,2n)*'Ni | 68.077£0.009 | 35.60 +0.06 h 1377 81.7 + 2.4
58Ni(n,d+np+pn)*'Co | 68.077 +0.009 | 271.79 + 0.09 d 122.06 85.6 +0.17
%8Ni(n,p)**Co’ 68.077 +0.009 | 70.82+0.03d 810.775 99.448 + 0.008
*Ni(n,p)°®Co™ | 68.077+0.009 | 9.15+0.10h - -
Tuli, 1995

Firestone, 1996

3.1.1 Ecuaciones

En la seccion 2.1 se describié el decaimiento de los dos isémeros del **Co. El estado
metaestable del *Co decae solamente al nivel fundamental, como ya se mencionara en la
pagina anterior. Por lo tanto, en el esquema general de decaimiento que sirvié de base para
el desarrollo de las ecuaciones en la seccion 2.2 (ver figura 2.2.1), g es 1. En estas
condiciones, la fraccion de decaimientos del estado metaestable, ym,, que generan la
emision y es 0 (ver ecuacion (2.2.9)).

Otro aspecto a considerar en la aplicacion de las ecuaciones deducidas en la seccién
2.2 al caso que estudiamos, es que el monitor de flujo es la reaccion combinada de los dos
isomeros que se estudian, *®Ni(n,p)*Co™™. En forma practica, medimos la evolucién de la
emision y de 811.79 keV con tiempos de decaimiento cortos, pocos dias. Posteriormente,
con tiempos de decaimiento que aseguren que el estado metaestable decay0
“completamente” en el fundamental, se toman mediciones de la misma emision que se
utilizan como monitor de flujo. Esto conduce a que se eliminen varios pardmetros de la
ecuacion final, al combinar las ecuaciones (2.2.10) y (2.2.13), teniendo en cuenta que la
masa de monitor y muestra es la misma, al igual que la abundancia isétopica, el peso
atomico y la pureza del material. La eficiencia del sistema de deteccién y la fraccion de
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decaimientos que generan la emision también es la misma en ambos casos, ya que como se
dijo medimos la misma emision tanto cuando determinamos el flujo neutronico como
cuando estudiamos las secciones eficaces. La autoatenuacién de la radiacién y que
medimos es pequefia dado que utilizamos muestras metalicas de poco espesor y la energia
de la emision vy, 811.79 keV, es relativamente alta. Pero, dado que medimos la misma
emision, el factor de correccion que afecta la medicion de las secciones eficaces y el
monitor de flujo, es el mismo, y por consiguiente se anulan en el miembro derecho de la
ecuacion (3.1.1).

Las consideraciones de los dos parrafos precedentes hacen que el caso que
estudiamos sea el mas sencillo que se puede plantear, e involucra la menor cantidad de
parametros posible. Esto conlleva que se minimicen los errores asociados a las
determinaciones que efectuamos respecto de otros casos. La combinacion de las
ecuaciones (2.2.10) y (2.2.13) para este caso conducen a la ecuacion (3.1.1).

A F
BraOmiu [ Ontm | Fi _ Onky (3.1.1)
A A, F Ao —he JMFL (A —2y)

My' m m

con

Fm — (1 _ e_kmti )(1 _ ef}“mtc )e’kmtd
Fo=(1-e")(1—g " )e factores de tiempo de la medicion de la
evolucion temporal de la actividad de la

muestra, para determinar la seccion eficaz de
produccion de ambos isomeros

F, =(1—e ) (1—g ™ )e factor de tiempo de la medicion de la muestra
para determinar el flujo  neutrdnico.
Mediciones con tiempos de decaimiento que
aseguren que el estado metaestable decay0
completamente en el fundamental.®

om=(111 + 3) mb (Baard et al., 1989)

Las constantes de decaimiento, Ay Am, Se obtienen de la tabla 3.1.1.

A partir de la ecuacion (3.1.1) se obtiene la parametrizacion que permite determinar
la seccion eficaz de produccion de los isomeros que se estudian (ecuaciones 3.1.2). Esta
parametrizacion es un caso particular del general expresado en las ecuaciones (2.2.11), en
las condiciones ya expuestas.

# Cabe destacar que si bien los tiempos de irradiacion, decaimiento y medicion son los mismos para ambos
isdmeros, no coinciden con los del monitor.
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Y=ax+b (3.1.2)

con
LA
X< Ft a=—" Mg + O (3.1.2a)
AF SmFwm —
A A A
y="T1 b=ty Ok (3.1.2b)
I:m cSMFM }“m(}“m_x‘f)

En la seccion 2.2.4 se desarroll6 el calculo de incertezas de las mediciones para el
caso general. Una de las hipotesis incluidas en el desarrollo era que las constantes de
decaimiento tienen errores asociados que se pueden considerar despreciables. Este no es el
caso de la constante de decaimiento del **Co™, como se puede observar en la tabla 3.1.1.
Por lo tanto, en este caso el error de este pardmetro serd incluido en los célculos de las
incertezas tanto de las variables X e Y como de las secciones eficaces.

3.1.2 Mediciones

Se estudiaron tres muestras de niquel metalico en forma de chapa, cuyas masas se
muestran en la tabla 3.1.2. De acuerdo a los resultados de pruebas previas a la irradiacion
efectuadas para determinar los parametros de analisis, se optd por analizar muestras de
niquel relativamente grandes, de 100 mg aproximadamente, para obtener actividades
compatibles con la medicién de la evolucion de actividad en una misma geometria con un
tiempo de irradiacion corto de forma que el quemado de los productos que estudiamos sea
despreciable.

Las muestras se irradiaron dentro de pequefios recipientes de cadmio de 1 mm de
espesor. El tiempo de irradiacion de cada una de las tres muestras fue de 20 minutos, y la
posicion de irradiacién del nucleo del reactor RA-6 fue la descrita en la seccion 1.3.2.
Luego de 1 hora de decaimiento se comenz6 una serie de 12 mediciones de 20 minutos
cada una, durante un lapso de 24 horas. Luego se tomé otra serie de 8 mediciones de 1
hora de tiempo de medicidn, con tiempos de decaimiento de 50 a 100 horas. Por ultimo, se
tomaron dos espectros con 8 dias de decaimiento, tiempo suficiente para considerar que el
*8Co™ decayé completamente en el fundamental, que se emplearon como monitores de
flujo. En todos los casos se midid solo el area del pico de 811.76 keV, descartdndose las
otras emisiones asociadas al decaimiento del *Co™ por ser muy débiles (ver tabla 2.1.1).
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X

Figura 3.1.1 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de las reacciones umbral *®Ni(n,p)*Co" y %®Ni(n,p)*®Co™. Mediciones de la muestra
A.
X e Y corresponden a la definicion de las ecuaciones 3.1.2.
El gréfico inferior es una ampliacion del superior.
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Con los resultados de las mediciones se calcularon los parametros X e Y, utilizando
las ecuaciones (3.1.2). Los valores calculados en el caso de la muestra A se muestran en la
figura 3.1.1. (los graficos correspondientes a las otras muestras estudiadas son similares).
En la tabla 3.1.2 se muestran los resultados del ajuste lineal de los parametros X e Y,
efectuado utilizando el método de Deming (Rinard y Goldman, 1988). Tanto los
coeficientes de correlacion lineal obtenidos como los errores de los parametros a y b
indican que la evolucidn de los parametros es lineal y que el ajuste es muy bueno.

Tabla 3.1.2 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral *®Ni(n,p)*Co"y *Ni(n,p)*Co™
Ajuste lineal, utilizando el método de Deming?, de la evolucién temporal
de los parametros X e Y (ver ecuaciones 3.1.2)

Resultados del ajuste lineal
Muestra Masa (mg) a’ bP Coeficiente de
(x10) (x107) correlacion
A 93.948 £ 0.008 | 2.4760 + 0.0034 -2.386 = 0.030 0.99995
B 94.859 £ 0.008 | 2.5065 + 0.0050 -2.395 + 0.045 0.99992
C 82.127 £ 0.008 | 2.1494 + 0.0017 -2.040 £ 0.016 0.99998

Rinard y Goldman, 1988
ver ecuaciones 3.1.2

3.1.3 Resultados

A partir de los valores de a y b se determinaron las secciones eficaces de ambas
reacciones, cuyos resultados se muestran en la tabla 3.1.3. Se determinaron las secciones
eficaces para las dos mediciones utilizadas como monitor de flujo. Los resultados muestran
excelente concordancia para cada muestra comparando las determinaciones con cada
medicion del monitor (ver tabla 3.1.3). Se tomo el promedio de los valores obtenidos con
cada muestra, manteniendo el valor de error. Los valores obtenidos con las tres muestras
tienen excelente concordancia. Con estos tres valores se efectué un promedio pesado con
los errores aleatorios (incertezas asociadas a la determinacion del area), propagando los
errores sistematicos (asociados a la seccién eficaz de monitor, a la eficiencia del sistema de
medicién y las constantes de decaimiento). Los valores promedio final son 6;=(36.6 + 1.2)
mby om=(74.8 + 2.3) mb (ver tabla 3.1.3).

La determinacién de la seccién eficaz promedio en flujo neutrénico de fision de 2°U
con neutrones térmicos, de la reaccién *®Ni(n,p)*Co™, om=(74.8 + 2.3) mb, es, de acuerdo
a la investigacion bibliografica realizada, la primer medicion directa que se efectla. La
medicion directa de la seccién eficaz de la reaccion *®Ni(n,p)**Co’, 6+=(36.6 + 1.2) mb,
tiene tres antecedentes (ver tabla 3.1.4). La medicion que se expone en este trabajo es
consistente con el trabajo mas reciente, Boldeman, 1964, pero tiene un error asociado
significativamente menor, constituyéndose en una mejora importante en su conocimiento.
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Tabla 3.1.3 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral *®®Ni(n,p)**Co"y **Ni(n,p)**Co™
Secciones eficaces determinadas en cada muestra utilizando los
resultados del ajuste lineal

Muestra® ot (mb) o’ (Mb)

A 371+14 75.0+24

36.8+14 745+24

B 36.6+1.5 749+24

36.5+1.5 74.7+2.4

C 36.1+14 74.6+24
___________________________________ 362+14 | 74824

promedio® 36.6+1.2 74.8+2.3

se efectlan dos determinaciones de las secciones eficaces para cada
muestra, correspondientes a dos mediciones del monitor de flujo

valores determinados a partir de las ecuaciones (3.1.2)

promedio pesado con el factor inverso del cuadrado del error estadistico,
manteniendo los errores sistematicos

Tabla 3.1.4 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral *®Ni(n,p)**Co’y *®Ni(n,p)**Co™

Resultados
Reaccion Autor Seccidn eficaz (mb)
S8Ni(n,p)>Co este trabajo 74.8+2.3
©O®Ni(np)Pco™ | Mellishetal, 1957 | 13
Passell y Heath, 1961 28
Boldeman, 1964 30+7
este trabajo 36.6+1.2

3.2 Reacciones **Fe(n,2n)**Fef y *Fe(n,2n)**Fe™

El hierro es un elemento utilizado, al igual que el niquel pero en menor medida,
como monitor de flujo rapido, estudiando su reaccion **Fe(n,p)>*Mn (Baard et al., 1989).
Los parametros relevantes de esta reaccion, que tiene un umbral efectivo de 2.80 MeV
(Baard et al., 1989), se pueden ver en al tabla 3.2.1. EI mismo isétopo produce la reaccion
>Fe(n,2n)>Fe™™, objeto de estudio en esta seccién, cuyos umbrales teéricos son mucho
mayores; 13.63 MeV para la reaccion que genera el estado fundamental y 16.73 MeV para
la generacion del estado metaestable (ver seccion 1.1).
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El alto valor de la energia umbral de produccion del metaestable determina que la
fraccion de neutrones de fision que pueda generar esta reaccion sea muy pequefia, lo que se
refleja en que la seccidn eficaz de produccion promediada en el espectro de fision también
sea pequefia. Se mostro en la seccidn 1.3.2 que el espectro energético de neutrones rapidos
en la posicion de irradiacion se aproxima al de fision térmica de U, observando que el
flujo medido con reacciones de distinto umbral no varia (ver tabla 1.3.1 y figura 1.3.2). Sin
embargo, el mayor umbral empleado en esta comprobacién, 11.6 Mev, correspondiente a la
reaccion >°Mn(n,2n)>*Mn, es significativamente menor que el umbral de produccién de la
reaccion **Fe(n,2n)>*Fe™. Esta diferencia plantea la posibilidad de que la comprobacién
expuesta no sea valida en ese rango de energias, si bien no hay ningun elemento que
determine que el comportamiento del espectro se aparte del de fision para energias altas,
sin que esto se refleje a energias menores. En las mismas condiciones de irradiacion se
estudio la reaccion **Ni(n,2n)°'Ni (Arribére et al., 2001), cuya energia umbral efectiva es
13.1 MeV (Baard et al., 1989). La medicion obtenida de la seccion eficaz de produccion de
esta reaccion, promediada en el espectro de fision de ?°U, muestra un excelente acuerdo
con los valores que se encuentran en la literatura (Arribére et al., 2001), lo cual es una
comprobacion de que a energias mayores que 13.1 MeV el espectro también se aproxima
al de fision térmica del **U, mostrando que a energias muy cercanas al umbral de
produccion de la **Fe(n,2n)**Fe’ el espectro se aproxima al de fisién, y disminuyendo la
incertidumbre sobre el comportamiento del espectro a energias mayores a 16.7 MeV.

Tabla 3.2.1 Isétopos del hierro: reacciones con neutrones rapidos

Reaccion Abundancia Producto
isotopica® (%) Vida media® Emision vy caracte- | Probabilidad de
ristica” (keV) emision® (%)
“Fe(n,p)*Mn | 5.845+0.035 | 312.11+0.05d 834.848 99.976 + 0.001
Fe(n,2n)**Fe’ | 5.845+0.035 8.51+0.02m 377.9 42 +3
*Fe(n,2n)>*Fe™ | 5.845+0.035 | 2.526+0.024m 701.1 100 + 8
SFe(n,o)’’Cr | 5.845+0.035 | 27.7025+0.0024 d 320.0842 9.86 + 0.05
%Fe(n,p)*®Mn | 91.754 +0.036 | 2.5789 + 0.0001 h 846.754 98.87 +0.03
& Tuli, 2000

Firestone, 1996

Al igual que en el caso del Ni, podemos medir las secciones eficaces de las
reacciones >*Fe(n,2n)>Fe’ y *Fe(n,2n)**Fe™ utilizando como monitor interno la reaccion
>*Fe(n,p)>*Mn, lo que conlleva las simplificaciones ya mencionadas en la seccién 3.1. De
acuerdo a calculos previos, en este caso se plantea la dificultad adicional de que la
actividad que estimamos seria producida por la reaccidn que se estudia, y que tenemos que
medir, es muy pequefia, dado que la abundancia isotopica (ver tabla 3.2.1) y las secciones
eficaces a determinar son muy pequefias; la Unica medicion encontrada informa, para la
reaccion **Fe(n,2n)*®Fe, 6=(5.0 + 2.5) ub (Calamand, 1974). Los pardmetros que podemos
optimizar para obtener mediciones significativas de la emision y que emite el producto de
la reaccion, son los tiempos de irradiacion, decaimiento y medicion, y maximizar el
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nimero de ndcleos de **Fe que irradiamos y el flujo neutrénico. No es posible emplear
tiempos de irradiacion y medicion grandes dado que la vida media del estado metaestable
es 2.5 m; el flujo neutrénico esta limitado por las condiciones de operacion del reactor, y la
masa de muestra a irradiar y medir debe mantener una geometria que pueda considerarse
puntual. El Gnico pardmetro que puede mejorarse para que sea factible la medicion
planteada es la abundancia is6topica. De modo que empleamos hierro metalico enriquecido
en el isotopo **Fe al 55.8 % (ver tabla 3.2.2) lo que mejora en casi un factor 10 la
produccion de la reaccidn que se estudia.

Tabla 3.2.2 Material a estudiar: hierro enriquecido en el is6topo **Fe

Material: polvo de hierro metélico
Proveedor: Trace Sciences, Canada

Composicion isotopica del Fe (%)

>Fe *°Fe >"Fe *®Fe
natural® 5.845+0.035 | 91.754 +0.036 | 2.119+0.010 | 0.282 +0.004
material enriquecido 55.8+0.3 44.0+0.3 0.2+0.05 <0.05

& Tuli, 2000

Contenido de impurezas relevantes informado por el proveedor: Al, 0.1 %; Ni, 0.05 %;
Si, 0.1 %; Ti, 0.02 %.

Debido a que la diferencia de los niveles energéticos de ambos isdmeros es muy
grande, mayor que 3 Mev (ver tabla 1.1.1), el decaimiento del estado metaestable al
fundamental genera rayos y de alta energia (ver tabla 2.1.2). Midiendo estas emisiones
podemos obtener una determinacion directa de la seccion eficaz de produccion del estado
metaestable. Por otra parte, la vida media del estado fundamental es significativamente
mayor que la del metaestable. Con tiempos de decaimiento suficientemente grandes seria
posible suponer que el metaestable decayé completamente en el fundamental, pudiéndose
utilizar entonces la medicion de la emision y generada por el fundamental para la
determinacion directa de la seccién eficaz de la reaccion **Fe(n,2n)>*Fe™™, si bien, como
se establecio en la seccidn 2.2.5, la seccidn eficaz que se obtiene difiere significativamente
de la suma de las secciones eficaces de produccion de ambos isdmeros. En ambos casos
obtendriamos determinaciones de las secciones eficaces de produccion de ambos isdmeros
independientes del método que estudiamos en este trabajo, y que, por lo tanto, constituyen
determinaciones con las cuales corroborar los resultados que obtengamos.

3.2.1 Ecuaciones
Al igual que en el caso de los isémeros del **Co, el estado metaestable del **Fe decae

en el fundamental s6lo mediante transiciones electromagnéticas (ver 2.1.3), y por lo tanto
en el esquema general de decaimiento (ver figura 2.2.1), g es 1, y la fraccion de
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decaimientos del estado metaestable, yn,, que generan la emision y es O (ver ecuacion
(2.2.9)).

Como ya se mencionara, sobre el mismo is6topo que estudiamos se produce la
reaccion >*Fe(n,p)>*Mn, que se utiliza como monitor interno de flujo. La utilizacién de un
monitor interno al igual que en el caso estudiado en 3.1, lleva a que se eliminen en el
calculo varios parametros, con lo que disminuye la incerteza asociada a la medicion. La
utilizacion de un monitor interno y las consideraciones del parrafo anterior determinan que
estemos en las mismas condiciones que en la reaccion estudiada en la seccion 3.1, y por lo
tanto se puede aplicar la ecuacion 3.1.1. En este caso oy=(81.7 = 2.2) mb (Baard et al.,
1989), y las constantes de decaimiento, A+ y Am, Se obtienen con las vidas medias de la
tabla 3.2.1. Ademas de efectuar las determinaciones de las secciones eficaces que generan
los estados fundamental y metaestable utilizando el monitor interno, las determinaciones se
haran empleando monitores de Ni. De esta forma se unifica la reaccion de referencia, y por
lo tanto la seccion eficaz de referencia (om=111 + 3 mb; Baard et al., 1989), en todas las
determinaciones que realicemos en este trabajo, como se expusiera al comienzo del
capitulo. En este caso es posible utilizar la ecuacion general (2.2.10), sustituyendo la
expresion del flujo de la ecuacion (2.2.12), con las modificaciones que se exponen a
continuacion.

Como veremos en la seccion 3.2.2, el ajuste lineal de los pardmetros X e Y se hara
con puntos medidos en varias irradiaciones, y por lo tanto los puntos de cada irradiacion
tendran un monitor de flujo diferente. Esto determina que la parametrizacién de las
ecuaciones (2.2.11) no sea aplicable, y tengamos que reagrupar las variables de la ecuacién
(2.2.10) de modo de incluir las asociadas al monitor en los parametros X e Y. De esta
forma se obtiene la parametrizacion expresada en las ecuaciones (3.2.1), deducida de las
ecuaciones (2.2.10) y (2.2.13).

Y=axX+b (3.2.1)

con

Ff Y=AT,ymMFM
A, F

m M,y" m

Siendo los valores de las secciones eficaces de produccion de ambos isomeros para
el caso general:

Gf =

Ef Y PreMeAire A PAY A

isoFe

PA. A, PyEf.Y.. :
Fe ISOMpM Y yV GM |:a+ bkmj| (322&)
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G, = }"m(}\’m _}\’f )PAFepMEfy'yy'GMbAiSOM (322b)
yf,yEfpremFey\'MPAMA A‘f

isoFe

donde el subindice M corresponde a parametros del monitor, y el subindice Fe a
pardmetros de la muestra

Al igual que en el caso estudiado en la seccion 3.1, la incerteza de la constante de
decaimiento del >*Fe™ no puede ser despreciada (ver tabla 3.2.1). Por lo tanto, también en
este caso el error de este parametro sera incluido en el calculo de las incertezas, cuando sea
relevante. En el caso de la variable Y la principal componente del error esta asociada a la
determinacion del area de la emision de 377.9 keV (ver tabla 2.1.2), siendo despreciable el
aporte de los restantes parametros tanto en el caso del monitor interno como en el del Ni.
El error de la variable X esta determinado por la incerteza de la constante de decaimiento
del *®Fe™, variando entre 0.3 y 2 % para los tiempos de decaimiento, irradiacion y
medicién empleados.

3.2.2 Mediciones

La emision y asociada al decaimiento del estado fundamental, cuya evolucion
temporal nos permitira determinar la seccion eficaz de produccion de ambos isdmeros
aplicando el método de las rectas descrita en la seccion 2.2, es la de 377.9 keV (ver tabla
2.1.2). Como ya se mencionara, se espera que la actividad de esa emision y sea muy
pequefia, y por lo tanto las areas que midamos van a tener errores asociados muy grandes.
De hecho las areas medidas oscilaron entre 100 y 200 cuentas, con errores mayores al 30
% en todos los casos. Por otra parte, se dispone de poca cantidad del material enriquecido
en >*Fe, por lo que se opta por irradiar todo el material disponible en una sola muestra, y
repetir varias veces la irradiacién, luego de que hubiesen decaido los is6topos de interés.
De esta forma se espera obtener una cantidad de puntos tal que, al efectuar el ajuste lineal,
los errores de los pardmetros del ajuste sean significativamente menores a los que se
obtendrian con so6lo una irradiacion, y permitan disminuir la incerteza de la determinacion
final de las secciones eficaces.

El andlisis del contenido de impurezas del material a irradiar informado por el
proveedor muestra que la concentracién de Al es relevante. El producto de la reaccion
térmica 2’Al(n,y)?®Al tiene una emision y de 1779 keV cuya interaccién Compton en el
cristal del detector aumenta el fondo de las mediciones de la emisién y de 377.9 keV que
estudiamos. La vida media de esta emision (T,,=2.2414 + 0.0012 m; Tuli 2000) es similar a
la del *Fe™ por lo que no puede discriminarse por decaimiento. La Gnica forma de
minimizar su produccion es irradiar el conjunto de muestra y monitor de Ni bajo blindaje
de Cd, de forma de disminuir la activacion térmica (c,=0.231 + 0.003 b; Mughabghab,
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1981) aunque la produccion epitérmica (oepi=0.17 £ 0.07 b; Mughabghab, 1981) no se
altera.

La ubicacién del >*Fe respecto de los is6topos estables de peso atémico cercano
determina que no se produzca por reacciones (n,y), (n,p) o (n,a). Por lo tanto la Unica
reaccién con neutrones que lo puede producir es la que estudiamos, y no es necesario
evaluar el aporte de impurezas que pudiese contener el material que irradiamos y que
pudieran interferir en las determinaciones que efectuamos. En el caso del monitor interno
la Gnica interferencia puede provenir de la reaccién *°Mn(n,2n)>*Mn. La seccion eficaz de
esta reaccion en flujo de fision de ?*°U es muy pequefia, 5=0.258 + 0.013 mb (Baard et al.,
1989), unas 300 veces menor que la seccidn eficaz de la reaccion de interés, y dado que el
informe del proveedor del material indica que el contenido de Mn es menor que 0.02 %, la
interferencia de impurezas del material es despreciable.

La muestra, junto a un monitor de niquel metalico en forma de chapa, se irradié 2 m
en la posicion del nacleo del reactor RA-6 descrita en la seccion 1.3.2. Se comenz6 su
medicion con el menor tiempo de decaimiento posible; entre 30 y 50 s. El tiempo de
medicion se definid en cada caso, de acuerdo al tamafio y forma del pico que se observé en
el espectro, y oscild entre 2 y 4 m. Se tomaron entre 4 y 6 espectros por irradiacion,
efectuandose 8 irradiaciones. Se obtuvieron 41 puntos en total. Luego de estas mediciones
se tomo un espectro de la muestra de varias horas de duracion para medir la actividad de la
emision de 834.8 keV asociada al decaimiento del monitor interno. Los monitores de Ni de
cada irradiacion se midieron con tiempos de decaimiento superiores a 4 dias, de tal forma
que el **Co™ hubiese decaido completamente en el *8Co (ver seccion 2.2.5). El tiempo de
medicion de los monitores fue de 10 h aproximadamente. La muestra decayo al menos 24 h
entre cada irradiacion. Para obtener la actividad del pico de 834.8 keV del monitor interno
correspondiente a cada irradiacion se efectta el descuento de la actividad generada en las
irradiaciones anteriores. Para ello se considera la medicion previa a la irradiacion
considerada, corregida por decaimiento.

Se graficaron cada uno de los 8 conjuntos de puntos obtenidos de la medicién de la
evolucion temporal de la muestra luego de cada irradiacion. Los gréficos se hicieron
considerando ambos monitores de flujo; el monitor interno y el Ni. En todos los casos se
observo una buena correlacién lineal de los puntos. En dos series de mediciones se
observaron puntos claramente apartados del comportamiento lineal. Estos puntos,
considerados “outliers”, fueron eliminados de los célculos siguientes, atribuyéndose su
apartamiento del comportamiento de los restantes a deficiencias en el ajuste del pico
debidas a un escaso contaje sobre un fondo alto. La figura 3.2.1 muestra los 39 puntos
obtenidos con las mediciones efectuadas, calculados con el monitor de Ni luego de
eliminar los dos outliers mencionados. En la tabla 3.2.3 se muestran los resultados del
ajuste lineal de los parametros X e Y, efectuado utilizando el método de Deming (Rinard y
Goldman, 1988).

Se calculd el factor de correccion por autoatenuacion en la muestra utilizando las
ecuaciones (1.4.16) y (1.4.18), obteniendo el valor de p(E) de tablas. El factor de
correccion se determiné para la energia de la emision del monitor interno, 834.8 keV, y
para la emision de 377.9 keV del **Fe’. Los factores de correccion obtenidos son 1.0048 y
1.0071, respectivamente.
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Figura 3.2.1 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de las reacciones umbral **Fe(n,2n)**Fe" y **Fe(n,2n)>Fe™.
Mediciones obtenidas en 8 irradiaciones. X e Y corresponden a la definicion de las
ecuaciones (3.2.1), determinados con el monitor de niquel.

El gréfico inferior es una ampliacion del superior.
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Tabla 3.2.3 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral **Fe(n,2n)>*Fe’y *Fe(n,2n)**Fe™
Ajuste lineal, utilizando el método de Deming?, de la evolucién temporal
de los parametros X e Y (ver ecuaciones (3.2.1))

Resultados del ajuste lineal
monitor a? bP Coeficiente de
correlacion
Ni(np)*Co" | (1.817 +0.077)x10™ | (-4.50 + 1.37)x10° 0.94
*Fe(n,p)*Mn | (5.86 + 0.24)x10"% | (-1.47 + 0.43)x10" 0.94

Rinard y Goldman, 1988

®  ver ecuaciones 3.2.1

3.2.3 Resultados

El ajuste lineal de los parametros X e Y muestra caracteristicas similares al
efectuarse el calculo con el monitor interno o con el niquel. El coeficiente de correlacion es
el mismo en ambos casos, y los errores asociados a los parametros de ajuste también son
similares (ver tabla 3.2.3). En el andlisis de los parametros de ajuste determinados, el
primer aspecto que surge es que la incerteza de la ordenada en el origen, b, es muy cercana
al valor de b en el calculo con ambos monitores, lo que implica que el valor del parametro
b es muy cercano a 0. En este caso, para asegurar que el parametro b tiene un valor
significativo, lo mas apropiado es evaluarlo con un intervalo de confianza del 99.85 %. O
sea que el valor de b determinado tiene que ser mayor que tres veces la incerteza de su
determinacion. En ambos célculos se observa que b supera tres veces su error y entonces
podemos considerar que no es nulo, si bien su incerteza es alta. Esto se traduce en que para
el método de calculo que empleamos la seccidén eficaz de produccion del estado
metaestable tiene un valor significativo, y por lo tanto podremos determinarlo.

Los resultados del célculo de la seccion eficaz de produccion de cada isémero,
utilizando los resultados del ajuste de la tabla 3.2.3 para el calculo con ambos monitores de
flujo, se muestran en la tabla 3.2.4. Se observa un excelente acuerdo entre las
determinaciones efectuadas con los dos monitores, adoptandose el correspondiente al
monitor de niquel.

En el calculo de las incertezas de las mediciones se observa que la producciéon de la
emision y asociada al decaimiento del estado fundamental esta informada con un error
singularmente alto para este tipo de parametros; 7.1 % (ver tabla 2.1.2). Este aporte resulta
ser el mas importante en la determinacion de la incerteza de o7, mayor aun que el del
coeficiente a del ajuste lineal. En cambio el mayor aporte al error de o, es el asociado a la
ordenada en el origen del ajuste lineal. Dada la composicion de las incertezas de las
secciones eficaces determinadas, la utilizacion del monitor interno no resulta en una
disminucion del error final de la medicion.
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Tabla 3.2.4 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral **Fe(n,2n)>*Fe’y %*Fe(n,2n)**Fe™
Resultados

Reaccioén Monitor Seccion eficaz
(ub)
Fe(n,2n)*Fe’ | *®Ni(n,p)®Co™™ o =111+3mb* | 1.14+0.13
| Fe(np)Mn 0 =817 £2.2mb" | 1154013

SFe(n,2n)®Fe™ | *®Ni(n,p)**Co™™ o =111+3mb* | 0.52+0.16
*Fe(n,p)>*Mn ©=81.7+2.2mb*| 051+0.15

2 Baard et al., 1989

En ninguno de los espectros se observaron picos en las energias 701.1 keV, 1011.5
keV o 1328.1 keV, emisiones asociadas al decaimiento del **Fe™ (ver tabla 2.1.2). Esto
indica que no se produjo una cantidad suficiente de estados metaestables del **Fe en la
reaccion que estudiamos para ser detectados por el sistema de medicion empleado. En este
caso, el estudio de los espectros medidos nos permite determinar un limite maximo del
valor de seccion eficaz de produccion del estado metaestable. Para ello se determiné el
area minima detectable de cada una de las energias asociadas al decaimiento del **Fe™, en
cada espectro medido, utilizando la formula (3.2.1) (EG-G).

A, :g+1 ﬂ+18B (3.2.1)
2 4

B  fondo en la zona del espectro de la emision y que se estudia
A area minima detectable, calculada con una confianza de 99.73 %

Con el valor del area minima detectable se efectud la determinacion del limite de
deteccion de la seccion eficaz utilizando la ecuacion (2.2.4). En estos calculos se empled
como monitor de flujo el Ni.

Las determinaciones que tienen menor limite de deteccion son las que se obtienen
con el primer espectro de cada irradiacion, por tener el menor tiempo de decaimiento, y
con la emision de 701.1 keV, que tiene la mayor eficiencia de deteccion y la mayor
produccion de las tres emisiones. No se observan variaciones significativas entre cada
irradiacion, por lo que se elige el valor limite menor. El valor final del limite de deteccion
de la reaccion **Fe(n,2n)>*Fe™ en espectro de fision térmica de *°U es:

o {**Fe(n,2n)°Fe™ < 1 pb
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El valor limite encontrado es consistente con el valor determinado por el método de
las rectas.

La vida media del estado metaestable es menor que la del fundamental, por lo tanto
en principio se puede plantear la posibilidad de determinar en los espectros medidos la
seccion eficaz suma de ambos estados; ortom. En la seccion 2.2.5 se estudio este caso,
concluyéndose que en las condiciones de medicion no hay una combinacion de tiempos de
medicion, irradiacion y decaimiento que permitan las aproximaciones necesarias para
determinar este parametro en forma independiente de alguna de las secciones eficaces. Sin
embargo, las determinaciones que se efectien con el espectro con menor decaimiento de
cada irradiacion tiene un corrimiento menor al 2 % del valor real (ver tabla 2.2.2). Esta
aproximacion fue calculada utilizando los valores de seccién eficaz determinados por el
método de las rectas, y por lo tanto no pueden utilizarse para efectuar una correccion del
valor medido en los espectros mencionados, y obtener determinaciones independientes.
Pero teniendo en cuenta que los errores de las areas son mucho mayores que esta
diferencia, es posible utilizar estas mediciones como corroboracion de los resultados
obtenidos por el método de las rectas, suponiendo que esta determinacion tiene un
corrimiento sistematico del orden del 2 %. El promedio pesado por el error del calculo
directo de la seccion eficaz sobre el primer espectro de cada irradiacion nos da, entonces,
una estimacion de la suma de secciones eficaces de produccion de ambos isOmeros: Gi+om.
El valor obtenido es:

or + om =~ (1.38 £ 0.14) pub, monitor: Ni

ot + om ~ (1.42 £ 0.15) ub, monitor interno

Estos valores son consistentes con la suma de las secciones eficaces obtenida por el
método que estudiamos: of + o = (1.66 £ 0.21) ub, constituyendo una corroboracion de
esta determinacion al ser determinado con una metodologia de célculo diferente.

En la literatura sélo se encuentra una determinacion de la seccion eficaz de las
reacciones que estudiamos. Este valor (Calamand, 1974) es una renormalizaciéon de una
medicion hecha por D. J. Hughes en 1953. El valor originalmente informado por Hughes
es 3.2 ub, y fue renormalizado por Calamand por considerar que el flujo neutrénico en que
Hughes hizo sus mediciones se aparta del de fisidn, estableciendo que al aplicar un factor
de correccidn igual a 1.6 sus mediciones son consistentes con otras determinadas en ese
momento (Calamand, 1974). Calamand también incorpora el error que se informa en su
trabajo (ver tabla 3.2.5). En las mediciones hechas por Hughes no se discriminan los
estados isoméricos, por lo tanto los valores obtenidos con el método de las rectas pueden
ser considerados como las primeras determinaciones que se efectian. Curiosamente, la
suma de los valores obtenidos con el método de las rectas son més cercanos al valor
original de la medicion de Hughes que a la renormalizacion de Calamand, aunque no son
comparables por ser parametros diferentes.
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Tabla 3.2.5 Determinacién de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral **Fe(n,2n)**Fe’y >*Fe(n,2n)>Fe™
Resultados finales

Reaccion Autor Seccion eficaz (ub)
*Fe(n,2n)>’Fe’ este trabajo 1.14+0.13
CSRe(n2n)BFe™ | este trabajo | 052+0.16
C SYFe(n2n)®Fe | Calamand, 1974 | 50£25

3.3 Reacciones “®Sc(n,2n)*scf y *6sc(n,2n)*sc™

El escandio es usado frecuentemente como monitor de flujo térmico. Sin embargo, si
el espectro neutrénico que se releva tiene una componente rapida también se produciran
las tres reacciones *°Sc(n,a)*?K, **Sc(n,2n)*sc’ y *Sc(n,2n)*Sc™ (ver tabla 3.3.1). Estas
reacciones podrian usarse para determinar la componente rapida del flujo, en irradiaciones
cortas, particularmente para reacciones de alto umbral en las que se usan monitores de vida
media larga (por ejemplo las reacciones **Fe(n,p)**Mn y “Mo(n,p)®Nb™). EI umbral
tedrico y el efectivo de las reacciones **Sc(n,2n)*sc’ y *Sc(n,2n)*Sc™ se muestra en la
tabla 1.1.1. Una basqueda bibliografica muestra que las determinaciones experimentales de
las secciones eficaces de estas reacciones son, en su mayoria, diferenciales (Suarez et. al,
1997). Otra basqueda bibliografica revela que sélo se dispone de valores calculados de las
secciones eficaces de las reacciones *°Sc(n,2n)*sc’ y *°Sc(n,2n)**sc™ (Bychkov et. al.,
1982).

Tabla 3.3.1 Is6topos del escandio: reacciones con neutrones rapidos

Reaccion Producto
Vida media® | Emision y caracte- | Probabilidad de
ristica” (keV) emision® (%)

*Sc(n,p)*Ca 162.61 + 0.09 d - -

5c(n,a)*K 12.360 + 0.003 h 1524.70° 18.08 + 0.09"
*3¢(n,2n)*sc’ 3.927 £ 0.008 h 1157.031° 99.90 + 0.05°
3¢ (n,2n)*sc™ 58.6+0.1h 271.13° 86.7 + 0.3°

Tuli, 1995

®  Firestone, 1996
¢ ENSDF, 1997

3.3.1 Ecuaciones
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En la seccién 2.1 se describi6 el decaimiento de los dos isémeros del *Sc. El estado
metaestable del **Sc decae mayoritariamente al nivel fundamental, pero una pequefia
fraccion decae directamente al “*Ca, como se puede observar en el esquema de
decaimiento de la figura 2.1.4. Por lo tanto, en el esquema general de decaimiento que
sirvié de base para el desarrollo de las ecuaciones en la seccion 2.2 (ver figura 2.2.1), g no
es 1 como en los casos estudiados previamente. El valor utilizado en las determinaciones
es g=0.9880+0.0007 (ENSDF, 1997). La fraccion de decaimientos del estado metaestable,
Ym.y, Y del fundamental ys,, se puede ver en la tabla 2.1.3. En estas condiciones aplicamos
el método descrito en la seccion 2.2.2 y expresado en la ecuacion (2.2.10); con la
parametrizacion de las ecuaciones (2.2.11) podemos determinar la seccién eficaz de las
reacciones “*Sc(n,2n)*sc’ y **Sc(n,2n)**Sc™ midiendo la evolucién temporal de la emisién
y de 1157 keV y utilizando las ecuaciones (2.2.12). El flujo neutronico se evalta con la
reaccion *®Ni(n,p)*Co™™, incorporando la expresion de la ecuacién (2.2.13) en la (2.2.10).
De esta forma las determinaciones que efectuamos estan referidas a la seccion eficaz de la
reaccion del niquel; os=111 + 3 mb (Baard et al., 1989).

El decaimiento del estado metaestable del **Sc produce una emisién y asociada a
niveles energéticos del estado fundamental (E,=271.13 keV), como se puede ver en la
figura 2.1.4. El estudio de esta emision permite la determinacién independiente de la
seccion eficaz de la reaccion *Sc(n,2n)**sc™, utilizando la ecuacién (2.2.4). En esta
ecuacion el flujo se determina con la ecuacion (2.2.13), utilizando el monitor de niquel que
acompario a las muestras en las irradiaciones. Para corroborar el resultado que se obtenga
aplicando el método de las rectas, también se efectuard la determinacién de la seccion
eficaz de produccion del estado metaestable midiendo la emisién de 271.13 keV.

3.3.2 Mediciones

Tres muestras de escandio metalico en forma de chapa de 0.127 mm de espesor y
pureza de 99.85 % fueron irradiadas utilizando el sistema neumatico de transporte de
muestras. Las masas de las muestras fueron de 4 a 18 mg, y el tiempo de irradiacién de 6 a
12 minutos. Junto a cada muestra se irradiaron monitores de niquel, con forma de alambre
y chapa. Las muestras se irradiaron recubiertas de cadmio de 1 mm de espesor, para
minimizar la produccién de la reaccion “*Sc(n,y)*°Sc™™.

Se tomaron espectros y de las muestras después de tiempos de decaimiento de entre 1
y 3 horas. En este caso los espectros se tomaron con la muestra ubicada en diferentes
geometrias, para optimizar cada medicion. La geometria de medicion se eligié de modo
que el tiempo muerto no superase el 2 % en ningun caso. Esta modificacion en las
condiciones de medicion establecidas en el desarrollo de las ecuaciones del método de las
rectas, conlleva la modificacion de la parametrizacion de las ecuaciones (2.2.11).

Para estudiar la evolucion temporal del pico de 1157 keV se analizaron espectros
tomados en forma consecutiva, cuyo tiempo de medicion fue de 4 horas. Para determinar
en forma directa la seccion eficaz de la reaccién “*Sc(n,2n)*Sc™, midiendo la emisién de
271.13 keV, se analizaron dos espectros, también consecutivos, con tiempos de medicion
de 12 y 14 horas. Para poder realizar ambas mediciones al mismo tiempo se tomaron
espectros parciales de 4 horas sin detener la medicion.
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El espectro medido es dominado, en todos los casos, por las emisiones de 889 y
1121 keV, generadas por la reaccién “*Sc(n,y)**Sc™™. El fondo Compton generado por
estas emisiones afecta la medicion del pico de 271.13 keV, aumentando la incerteza
asociada a la determinacién de su area. Sin embargo, también se identifican emisiones
correspondientes a las impurezas del material, como Au, Mn, Na, Sm, Ta, Tb y W. El
decaimiento del ***Ta, producido por la reaccién ***Ta(n,y)***Ta, genera dos emisiones de
1157.3 y 1158.1 keV, con una produccion de 0.99 £ 0.12 % (se considera la suma de
ambas emisiones). Estas emisiones interfieren la determinacién de la emisién de 1157.0
keV, y fue corregida utilizando la medicién de las emisiones mas importantes del ***Ta.
Esta correccion en ningun caso superé el 5 %.

Se efectuaron correcciones por autoatenuacién en las muestras durante la medicion.
En el caso de las muestras en forma de chapa se determin0 el factor de autoatenuacion para
una geometria slab (ver ecuacién (1.4.20)), y en el caso de los monitores de niquel se
empleo la aproximacion para una geometria cilindrica (ver ecuacion (1.4.21)).
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Figura 3.3.1 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de las reacciones umbral “*Sc(n,2n)*sc’y *Sc(n,2n)*sc™.
Se tomaron al menos dos mediciones de cada una de las tres muestras estudiadas.

78



X e 'Y corresponden a la definicidn de las ecuaciones (2.2.11). La variable Y fue
renormalizada en los célculos y en el grafico.

La figura 3.3.1 muestra los valores de X e Y (seglin las definiciones de las
ecuaciones (2.2.11); la variable Y fue renormalizada en los calculos y en grafico) para las
mediciones efectuadas de la emisién de 1157.0 keV, junto con el ajuste lineal realizado
utilizando el método de Deming (Rinard y Goldman, 1988). Dadas las condiciones
experimentales no fue posible efectuar una cantidad suficiente de mediciones de cada
muestra de modo de obtener determinaciones individuales de las secciones eficaces que se
estudian. Por lo tanto se efectud el ajuste conjunto de los resultados de las tres muestras,
tomando al menos dos espectros de cada una. Los resultados del ajuste son:

a= (1456 +0.033)x10*  b=(1.99+0.23)x10°  p=0.997

3.3.3 Resultados

Los resultados de las determinaciones efectuadas se muestran en la tabla 3.3.2. De
acuerdo a la busqueda bibliografica efectuada, las mediciones que se exponen de las
secciones eficaces promediadas en flujo de fision de 2°U de las reacciones **Sc(n,2n)*Sc™
y *Sc(n,2n)*Sc’ son las primeras determinaciones experimentales que se efectdan.

Tabla 3.3.2 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral “*Sc(n,2n)*sc’y *Sc(n,2n)*sc™

Resultados
Reaccion Determinaciones individuales® Valor final®
(mb) (mb)
4F’S(:(n,Zn)“"'S(:f 27.26 +0.61 27.3+13
Psen2n)tse™ ©| 220+25 | 220£27

#35c(n,2n)*sc™ ¢ 21.1+3.1
19.9+4.0

18.7+3.0 19.9+3.0

Las incertezas de las mediciones solo incluyen los aportes aleatorios.

Las incertezas de las mediciones incluyen los aportes aleatorios y los sistematicos.
Determinacion efectuada utilizando el anélisis de la evolucion temporal de la emision de
1157.0 keV.

Determinacion efectuada utilizando la medicion de la emision de 271.13 keV.
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La determinacién directa de la seccién eficaz de la reaccion “°Sc(n,2n)**sc™
midiendo la emision de 271.13 keV, es consistente con la efectuada midiendo la evolucion
temporal de la emision de 1157.0 keV (ver tabla 3.3.2). Por otra parte, P. Suarez realizo
una evaluacion de las secciones eficaces que estudiamos a partir de sus valores
diferenciales, usando diferentes expresiones analiticas de la distribucion energética del
flujo de fision del >*°U (Suarez, 1997). Los resultados concuerdan con las determinaciones
experimentales que se exponen en este trabajo, si bien esta concordancia es pobre cuando
se utilizan algunas representaciones del flujo dado que son reacciones de alto umbral
(Suérez, 1997). Por lo tanto ambas evaluaciones son corroboraciones independientes de los
resultados obtenidos; oy=22.0+2.7 mb para la reaccion **Sc(n,2n)*Sc™, y o1=27.3 +
1.3 mb para la reaccién *°Sc(n,2n)*sc".

3.4 Reacciones *°Zr(n,2n)*zrf y %°Zr(n, 2n)¥zr"

En los nicleos de *°Zr es posible inducir la produccién de los isémeros &zr"y #zr™,
irradidndolos con neutrones rapidos. Estudiando la evolucién temporal de las emisiones
asociadas al decaimiento del estado fundamental es posible, en principio, aplicar el método
de las rectas para determinar la seccion eficaz de produccion de ambos isdmeros. Estas
emisiones corresponden a niveles excitados de ®°Y (ver figura 2.1.9), y las mas importantes
son 5 (ver tabla 2.1.4), aunque la Gnica que tiene una produccion cercana al 100 % es la de
909.14 keV, mientras que la produccion de las restantes no supera el 1 %. La emision de
909.14 keV corresponde a un decaimiento que tiene una vida media que puede ser medida,
por lo tanto a un estado metaestable, y que es comparable a la vida media del ¥zr™. Se
trata del *Y™ T,=1528 + 0.17 s (Tuli, 2000), mientras que para el *zr™
Ty=4.161 + 0.017 m (Tuli, 2000). Por lo tanto no podemos considerar esta emisién como
instantanea, y ya no son validas las ecuaciones deducidas en la seccion 2.2.2. En la seccion
2.2.3 se exponen las ecuaciones que son aplicables si queremos estudiar la evolucion
temporal de la emision de 909.14 keV, y se encuentra que para tiempos de decaimiento
mayores a 2 m es posible aplicar el método de las rectas, empleando las ecuaciones
deducidas para este caso. Este aspecto constituye la caracteristica principal del ejemplo del
método de las rectas que estudiamos en esta seccion. La tabla 3.4.1 muestra las reacciones
que se producen sobre los nucleos de Zr con neutrones rapidos.

Tabla 3.4.1 Is6topos del circonio: reacciones con neutrones rapidos

Reaccidn Abundancia Producto

isotopica® (%) Vida media® Emision y caracte- | Probabilidad de

ristica® (keV) emision® (%)
07r(n,p)®Y* 51.40 + 0.40 64.00 + 0.21 h 2318.968 0.171 +0.0.016
0Zr(n,p)®Y™ | 51.40 +0.40 3.19+0.06 h 479.51 90.741 + 0.049
%07r(n,2n)*zr" | 51.40+0.40 78.41+0.12 h 909.14 99.871 + 0.003

%07r(n,2n)%zr™ | 51.40 +0.40 4.161 +0.017 m 587.79 89.51+0.17

“Zr(n,a)®sr | 17.15£0.008 | 50.53+0.07d - -

& Tuli, 2000
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®  Firestone, 1996

Se efectuaron irradiaciones preliminares de circonio metalico para analizar la
factibilidad de aplicar el método de las rectas en esta reaccion. Las irradiaciones se
hicieron bajo blindaje de cadmio para minimizar la activacion térmica. La medicion de las
muestras irradiadas mostré que el pico de 743.36 keV, asociado a la reaccion *zr(n,y)*'zr
(T,=16.744 + 0.011 h, Tuli 2000; on= 0.0229 + 0.0010 b, cepi= 5.3 + 0.3 b; Mughabghab,
1981), domina el espectro. En estas irradiaciones también se pudo medir el pico de
909.14 keV, asociado a la reaccion que estudiamos, pero se obtuvieron areas muy
pequerfias, aproximadamente 1000 veces menores a las generadas por la emisién de 743.36
keV. La reaccion *°Zr(n,y)*'Zr, a diferencia de la otra reaccién (n,y) del circonio que puede
interferir en las mediciones, la reaccién *zr(n,y)**Zr (T,,=64.02 + 0.05 d, Tuli 2000; o=
0.0499 + 0.0024 b, cepi= 0.230 £ 0.010 b; Mughabghab, 1981), tiene una componente
epitérmica muy importante. Este aspecto, al que se le agrega que la vida media del
producto *’Zr es mucho menor que la del *Zr, determina que la actividad de la reaccién
sobre el is6topo **Zr sea mucho mas importante al irradiar bajo blindaje de cadmio, a pesar
de que su abundancia es mucho menor (ver tabla 3.4.2). A la luz de estos resultados se
consider6 que en estas condiciones de medicién se obtendrian secciones eficaces con
incertezas muy altas, aln si se midiesen varias muestras, y por lo tanto era necesario
mejorar estas condiciones modificando alguno de los parametros de irradiacion. No es
posible disminuir la activacion epitérmica en las condiciones de irradiacion planteadas, por
lo tanto la Unica alternativa es modificar la composicion isotdpica, estudiando un material
enriquecido en *Zr en relacion al *°Zr. Las caracteristicas del material que se va a estudiar
se presentan en la tabla 3.4.2. La relacion de abundancias isotdpicas entre el °Zr y el *zr
es 35 veces mayor en el material que vamos a estudiar respecto de la composicion natural,
lo que significa una mejora significativa de las condiciones de medicion.

Tabla 3.4.2 Material a estudiar: circonio enriquecido en el isétopo *°Zr

Material: ZrO,
Proveedor: Trace Sciences, Canada

Composicion isotdpica del Zr (%)

Ozr 7¢ 27r “z7r %zr

natural® 51.45+0.40|11.22+0.05[17.15+0.08|17.38 +0.28 | 2.80 + 0.09
elemento enriquecido |97.72+0.10| 1.07 +0.05 | 0.51+0.05 | 0.56 + 0.05 | 0.15+0.03

& Tuli, 2000

Contenido de impurezas relevantes informado por el proveedor: Fe, 0.05 %; Mg, 0.01 %;
Si, 0.02 %.
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El decaimiento del estado metaestable al fundamental genera emisiones y (ver tabla
2.1.4), con las que podemos obtener una determinacion directa de la seccién eficaz de
produccion de ese estado. Por otra parte, la vida media del estado fundamental es mucho
mayor que la del metaestable (¥zr", T,,=78.41 + 0.12 h; ¥zr™, T,,=4.161 + 0.017 m). Con
tiempos de decaimiento suficientemente grandes es posible suponer que el metaestable
decayd completamente en el fundamental, pudiéndose utilizar entonces la medicién de la
emision y generada por el fundamental para la determinacién directa de la seccion eficaz
de la reaccion *°Zr(n,2n)*zr™™. Como se establecid en la seccién 2.2.5, la seccion eficaz
que se obtiene en este caso se puede considerar que es igual a la suma de las secciones
eficaces de produccion de ambos isémeros. En ambos casos obtenemos determinaciones de
las secciones eficaces de produccion de ambos isémeros independientes del método de las
rectas, y que, por lo tanto, constituyen determinaciones con las cuales corroborar los
resultados que obtengamos.

3.4.1 Ecuaciones

Las ecuaciones que se aplican en este caso se desarrollaron en la seccion 2.2.3; la
ecuacion general, la parametrizacion de las variables y la expresion de los parametros de
ajuste, a y b, se encuentran en las ecuaciones 2.2.19, mientras que la expresion de las
secciones eficaces se muestra en las ecuaciones 2.2.20. El 6.23 % de los nucleos del estado
metaestable del 3°Zr decaen al ®Y' por captura electrénica (ver figura 2.1.7), por lo tanto
en este caso g es menor que 1 (ver figura 2.2.1); g = 0.9377. La emisién que estudiamos
esta asociada al decaimiento del ®Y™, por lo tanto la produccién asociada al decaimiento
del #Zr™, y., €s 0.

3.4.2 Mediciones

La emision y asociada al decaimiento del estado fundamental que nos permite aplicar
el método de las rectas es la de 909.14 keV (ver tabla 2.1.4). Como ya se mencionara, se
espera que la actividad de este pico sea pequefia, aun analizando un material enriquecido
en Zr. Por otra parte, se dispone de poca cantidad del material enriquecido en *°zr, por lo
que se opta por irradiar todo el material disponible en una sola muestra, repitiendo su
irradiacion, y posterior medicion, luego de que hubiesen decaido los is6topos de interés. El
material a estudiar fue puesto en desecador durante 6 dias antes de ser pesado. La masa de
la muestra irradiada es de (216.1 + 0.2) mg de ZrO,.

Se efectuaron 3 irradiaciones de la muestra junto a monitores de niquel, de 6 m de
duracion cada una. El tiempo de decaimiento de la muestra entre cada irradiacion fue
mayor que 33 dias, tiempo equivalente a 10 vidas medias del *°zr". El tiempo de
manipulacion de la muestra luego de ser irradiada es de 1 m aproximadamente. Se tom¢ el
primer espectro de cada evolucion temporal esperando 1 m mas, completando asi los 2 m
de decaimiento que permiten la aplicacion del método de las rectas en este caso, como se
mostrd en la seccién 2.2.3. El tiempo de medicion de determind en cada caso observando
el area y la forma del pico. Se obtuvieron picos de 200 a 400 cuentas, con tiempos de
medicion de 4 a 6 m. En la figura 3.4.1 se puede observar la evolucion temporal de los
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parametros X e Y luego de una de las irradiaciones efectuadas. Se obtuvieron entre 12 'y 14
puntos en cada una las irradiaciones.

En estos espectros se investigo la presencia de las emisiones que permiten calculo
directo de la seccion eficaz de produccion del zr™: 587.79 y 1507.3 keV. Se obtuvieron
areas superiores a 10* cuentas en el primer espectro para la emisién de menor energia.
Estas areas tienen errores asociados suficientemente pequefios para que no sea necesario
hacer irradiaciones adicionales, con tiempos de medicion mayores. Los calculos se
hicieron tomando los promedios pesados de los tres primeros espectros de cada irradiacion,
para ambas emisiones.

Luego de estudiada la evolucion temporal de cada irradiacion se tomaron espectros
con tiempos de decaimiento mayores a 3 h y tiempos de medicién de aproximadamente
40 h. Estos espectros se utilizaron para determinar la seccion eficaz de la reaccion suma
del metaestable y fundamental. En estos espectros se pudieron observar las emisiones
correspondientes a los niveles excitados del *°Y, aunque con areas muy pequefias.

La ubicacién del 3Zr respecto de los is6topos estables de peso atémico similar
determina que no se produzca por reacciones (n,y), (n,p) o (n,a). Por lo tanto la Unica
reaccién con neutrones que lo puede producir es la que estudiamos, y no es necesario
evaluar el aporte de impurezas que pudiese contener el material que irradiamos y que
pudieran interferir en las determinaciones que efectuamos. Las impurezas informadas por
el proveedor no plantean problemas analiticos (ver tabla 3.4.2).

Se calculd el factor de correccion por autoatenuacion en la muestra utilizando las
ecuaciones (1.4.16) y (1.4.18), obteniendo el valor de p(E) de tablas. El factor de
correccion para cada una de las energias de las emisiones medidas se muestra en la
tabla 3.4.3.

Tabla 3.4.3 Autoatenuacion de radiacion y en la muestra medida
Factores de correccion

Energia (keV) Factor de correccion
587.79 1.0109
909.14 1.0086
1507.3 1.0066

1657.26 1.0063
1712.8 1.0062
1744.47 1.0062

Con los valores de X e Y obtenidos de la medicidn de la evolucion temporal de la
emision que estudiamos luego de cada irradiacion, se determinaron los pardmetros de
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ajuste a y b utilizando el método de Deming (Rinard y Goldman, 1988). En la tabla 3.4.4
se muestran los parametros de ajuste obtenidos en cada irradiacion.
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Figura 3.4.1 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de las reacciones umbral zr(n,2n)*zr"y *°zr(n,2n)*zr™.
X e 'Y corresponden a la definicion de las ecuaciones 2.2.19.
Valores medidos en la irradiacion A.
Los graficos superiores son ampliaciones sucesivas del inferior.
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Tabla 3.4.4 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral *°Zr(n,2n)¥*zz"y *zr(n,2n)*zr™
Ajuste lineal, utilizando el método de Deming? de la evolucién temporal
de los parametros X e Y (ver ecuaciones (2.2.22))

Resultados del ajuste lineal
irradiacion a® bP Coeficiente de
(x107) (x109) correlacion
A 3.580 +0.018 -4.07 +2.11 0.9997
B 3.525 + 0.050 -5.00 + 4.32 0.997
C 3.491 + 0.053 -8.03 + 5.62 0.997

Rinard y Goldman, 1988
ver ecuaciones 2.2.19

3.4.3 Resultados

La medicion de la emision de 587.79 keV, asociada al decaimiento del *°Zr™, en los
espectros con menor decaimiento permitio obtener una determinacion directa de la seccién
eficaz de produccion de éste isomero. La emision de 1507.3 keV también fue medida, pero
debido a que el area es pequefia tiene asociada un error muy alto. En ambos casos se
obtuvo un valor de seccion eficaz para cada irradiacion haciendo el promedio pesado por
los errores aleatorios de las determinaciones obtenidos en los 3 0 4 espectros con menor
tiempo de decaimiento de cada serie de mediciones. Las determinaciones efectuadas con
las emisiones mencionadas son consistentes en las tres irradiaciones efectuadas (ver tabla
3.4.5). El valor final se calcula como el promedio pesado con los errores aleatorios de las
determinaciones hechas en cada irradiacion para cada emision. Este valor se encuentra en
la tabla 3.4.5.

Los espectros tomados luego de la medicién de cada evolucién temporal, con
tiempos de decaimiento mayores a 3 h y tiempos de medicion de aproximadamente 40 h,
permitieron la determinacion de la seccion eficaz suma de produccion de ambos isomeros.
Se obtuvieron determinaciones con errores pequefios midiendo la emisién de 909 keV,
pero también se pudieron medir las emisiones de 1657, 1714 y 1744 keV. Se determind la
seccion eficaz con la medicion de cada emision, y se calculd el promedio pesado por los
errores aleatorios de los resultados de cada espectro. En las tres irradiaciones se obtuvieron
resultados consistentes con las cuatro emisiones medidas, si bien las de mayor energia
tienen errores asociados mucho mayores que la de 909 keV (ver tabla 3.4.5). El valor final
que se muestra en la tabla 3.4.5 se obtuvo haciendo el promedio pesado con los errores
aleatorios de las tres determinaciones para cada una de las emisiones.

Como se mostro en la seccion 2.2.5, en este caso se puede considerar que la seccion
eficaz de la reaccion suma de produccion de ambos isémeros es igual a la suma de la
seccion eficaz de produccion de cada uno. Por lo tanto, restando en forma directa el valor
obtenido para la seccion eficaz de produccion del estado metaestable al valor obtenido para
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la seccidn eficaz de produccién de la reaccion suma, se puede determinar la seccion eficaz
de produccion del estado fundamental. El resultado se muestra en la tabla 3.4.5.

Tabla 3.4.5 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las
reacciones umbral *zr(n,2n)*zr"y ©zr(n,2n)¥zr™
Resultados
Emision y Seccion eficaz (ub)
reaccion método (keV) irradiacion | irradiacion | irradiacion | valor final
A B C
%7r(n,2n)%zr" | rectas 909.14 80 + 23 69 + 48 38+69
C9Zp(n,2n)¥zr" | directo® | [ 1047+35 | 107.0+36 | 1050+3.7 | 105.8+3.4
9Zr(n,2n)%zr™ | rectas | 909.14 | 43+23 | 53+46 | 85+60 |
- %7r(n,2n)%z¢™ | directo |  587.79 | 14.05+0.44[13.98+0.44|13.46+043|
1507.3 152+15 142+15 141+14
promedio pesado | 14.08 + 0.44 | 13.99 + 0.43 | 13.48 + 0.43 | 13.86 + 0.40
Ozp(n,2n)%zr™ | directo |  909.14 | 1188+35 | 121.0+36 | 1183+3.7 |
1657.26 166 + 62 - -
1712.8 113+ 12 124 + 14 125+ 13
1744.47 137 + 66 - -
promedio pesado | 118.8+3.5 | 121.0+3.5 | 1185+3.7 | 119.6 +3.4

a

Se determina como diferencia de las secciones eficaces de produccién de las reacciones
%07r(n,2n)*zr"™y ©Zr(n,2n)**Zr™ medidas en forma directa

La tabla 3.4.4 muestra los resultados de ajuste lineal de los puntos obtenidos a partir
de la medicién de la evolucién temporal de la emision de 909 keV luego de cada
irradiacion. Los puntos obtenidos tienen muy buen comportamiento lineal (ver figura
3.4.1), lo que se refleja en coeficientes de correlacion lineal cercanos a 1 (ver tabla 3.4.4).
Sin embargo, el valor del parametro b es similar a su error, y no cumple con la condicion
que estableciéramos para considerarlo significativo estadisticamente, 0 sea que superase
tres veces su error. De hecho no supera siquiera dos veces su error. A pesar de no poder
considerar significativo el valor de b, efectuamos las determinaciones de las secciones
eficaces de produccion de cada isomero para comparar los resultados con las mediciones
directas (ver tabla 3.4.5). Los valores obtenidos tienen incertezas muy altas, pero aun asi
en el caso de la seccion eficaz de produccion del metaestable, irradiacion A, no es
consistente con la determinacién directa (ver tabla 3.4.5). Podemos concluir entonces que
en este caso el método de las rectas no solo no aporta resultados valiosos, sino que no es
aplicable al no poder determinarse el parametro de ajuste b.

Los valores finales de las secciones eficaces de produccién de ambos isomeros se
obtienen solo a partir de las determinaciones directas. La tabla 3.4.6 muestra estos valores,
junto con los informados por otros autores.
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Tabla 3.4.6 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision de las

reacciones umbral *Zr(n,2n)*zr"y ©zr(n,2n)*zr™
Resultados finales

reaccion autor seccion eficaz (ub)
%0zr(n,2n)*zr" Qaim, 1976 68.7 + 10.0
Brodskaja, 1985 83.0+£7.0
Mannhart, 1985 103.0 £ 4.0
Kobayashi, 1990 85.99 + 6.50
Maidana, 1996 105.0+ 4.8
Grigor’ev, 1999 945+45
este trabajo 105.8+ 3.4
C O7rn2n)®zet | este trabajo | 13.86+040
COzp(n2n)Pz | este trabajo | 1196 +34
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4. Evaluacion del método de las rectas

4.1 Andlisis de las ecuaciones

Para que el método de las rectas sea aplicable es esencial que podamos efectuar
varias mediciones de una emision y asociada al decaimiento del estado fundamental, con
diferentes tiempos de decaimiento. Esta condicion de aplicacion del método est& asociada a
las condiciones analiticas de la experiencia. Es decir, que la combinacién de los diferentes
factores asociados a la irradiacion y a las mediciones permita la realizacion de las
mediciones planteadas. Estos factores son, por ejemplo, la eficiencia del sistema de
deteccion, la produccion de la emision y a estudiar, el valor de flujo neutrénico en que se
irradia, las reacciones que pueden interferir o dificultar la medicion, ya sea sobre otros
isétopos del mismo elemento o sobre impurezas del material, la masa de material que se
irradia y la abundancia isotépica del nicleo que se estudia, etc. Estos factores estan
asociados al sistema de medicion que empleamos y al caso que analizamos. Pero el analisis
directo de las ecuaciones en que se sustenta el método permite, en una primer
aproximacion, establecer que la potencia del método no es la misma en todas las
circunstancias en que se lo aplica. También depende de la combinacion de pardmetros
asociados s6lo con el método en si, 0 sea con las secciones eficaces de produccion que
queremos determinar y las constantes de decaimiento de los isémeros, y no sélo con las
caracteristicas de los casos particulares que se estudian o con las condiciones de
irradiacion y medicion.

Para efectuar una primer evaluacion de las posibilidades de aplicacion del método en
si mismo, analicemos la expresion del parametro de ajuste a de la ecuacion (2.2.11a).
Determinemos el error relativo de este pardmetro en funcion de las secciones eficaces,
considerando despreciable el de las constantes de decaimiento. Cuando aplicamos el
método de las rectas este error surge del tratamiento estadistico de las variables X e Y, que
se obtienen a partir de las mediciones (ver seccion 2.2 y ecuaciones (2.2.11)), por lo que el
unico sentido de esta funcion es analizar en forma paramétrica la variacion del error en el
parametro de ajuste a. Dado que el método de las rectas se basa en la determinacion de los
parametros de ajuste a y b, de esta forma podemos evaluar a priori en qué situaciones el
método se aplica mejores condiciones, que seran cuando el error de a sea menor. La
eleccion del parametro a para este estudio se debe a que b depende s6lo de la seccion
eficaz de produccion del metaestable, y en forma lineal (ver ecuacion (2.2.11b)),
imposibilitando el anlisis paramétrico planteado. La Unica singularidad que aparece en el
parametro b corresponde a la condicion Am=A;, que también aparece en el parametro a.,
caso que se tratara en forma particular desarrollando las ecuaciones de aplicacion del
método incluyendo esta condicion. La expresion del error relativo del parametro a,
obtenida a partir de la ecuacién (2.2.11a,) se muestra en la ecuacion siguiente
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Si imponemos el mismo error relativo eo para ambas secciones eficaces, obtenemos

la ecuacion
}\’ 2 2
1+ m g,
A — Ay G
€(@) =¢&(o)

1+

A —A¢ O

De esta forma, la relacion entre el error relativo del pardmetro de ajuste y el error
relativo de las secciones eficaces tiene la siguiente forma:

€@) 1+L%?

€() 1+Ls

(4.3)

con

Veamos como es el comportamiento de esta funcidn al variar s, para distintos valores
del parametro L. En este sentido podemos distinguir los siguientes casos:

1. Lavida media del estado metaestable es mucho menor que la del fundamental: A>>As,
= L=1.

2. Lavida media del estado metaestable es mucho mayor que la del fundamental: As>>Am,
= L<0y L=0.

3. La vida media del estado metaestable es igual a la del fundamental: A=Ay, = L=oo.
Esta caso serd tratado en forma particular, desarrollando las ecuaciones de aplicacion
del método incluyendo esta condicion.

4. La vida media del estado metaestable es menor que la del fundamental, pero del mismo
orden: Am>As, = 1<L<ooy L>>1.

5. La vida media del estado metaestable es mayor que la del fundamental, pero del mismo
orden: Ap>Am, = -0o<L<0y |L|>>1.
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4.1.1 Ecuaciones de aplicacion del método de las rectas cuando la vida
media de ambos isomeros es igual

Un primer analisis de las ecuaciones (2.2.11), o la (4.3), sugiere que cuando las vidas
medias de ambos isdmeros son iguales tenemos una singularidad, que ocurre al anularse
términos que se encuentran en los denominadores tanto del parametro de ajuste a como del
b (caso 3). Sin embargo el limite de la ecuacion (4.3) cuando L—oo es 1 (ver ecuacion
(4.4)), que es un valor finito. Por lo tanto si bien cuando A=A el método no es aplicable al
anularse los denominadores mencionados, para valores de A, muy cercanos a As es posible
aplicar el método de las rectas, v, si bien los valores de los parametros de ajuste a 'y b seran
muy grandes, su relacion se mantendrd acotada y nos permitira obtener las secciones
eficaces que queremos determinar. Veamos que pasa con la deduccion de las ecuaciones de
aplicacion del método de las rectas para este caso particular.

lim 1HLS"
1+Ls (4.4)
L >

Las ecuaciones del sistema (2.2.5) siguen siendo validas, pero en sus soluciones,
ecuaciones (2.2.6), aparece la diferencia de constantes de decaimiento de los isomeros en
un denominador, y por lo tanto no son validas. Imponiendo que las constantes de
decaimiento son iguales, obtenemos las siguientes soluciones

m

N — NBiGm (1_e—xt)

(4.5)

Nad (5 + ,0)1—e ™)~ Nybo,gte ™

Nf:k

siendo A la constante de decaimiento de ambos isomeros

Si continuamos con el mismo desarrollo descrito en la seccién 2.2.2., obtenemos la
siguiente expresion

A,
— =—go,H+ (Gf + ZQGm) (4.6)
wanyBd)F
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con H= x(e“i 1 7(9%: - 1]

y F =(1-e™)1-e™)e™

El primer término de la ecuacion (4.6) y H dependen de los tiempos de irradiacion,
decaimiento y medicidn, y la relacion el lineal. Por lo tanto cuando las vidas medias de los
isdbmeros son iguales también es posible aplicar el método de las rectas utilizando la
expresion (4.6).

4.1.2 Andlisis paramétrico

La relacion entre las constantes de decaimiento, y por lo tanto el signo del parametro
L definido en (4.3), plantea dos situaciones diferentes en el analisis de esa ecuacion. Para
valores de L positivos (casos 1y 4 en la clasificacion efectuada en la pagina 88), las curvas
que representa la ecuacion (4.3) tienen formas similares; parten de 1, tienen un minimo, y
luego tienden asintoticamente a 1. Las figuras 4.1 representan este comportamiento para
distintos valores de la relacion de constantes de decaimiento L. Si bien al primer término
de la ecuacion (4.3) no le podemos asignar un sentido fisico concreto, se puede afirmar que
el minimo de estas curvas corresponde al punto en que podemos medir el parametro en
mejores condiciones, al ser minimo el error relativo del parametro de ajuste para un cierto
valor dado del error relativo de las secciones eficaces. Esto ocurre cuando se cumple la
relacion (4.7), que representa las condiciones Optimas de aplicacion del método cuando
Am>As. La posicion del minimo depende exclusivamente de la relacion de constantes de
decaimiento, siendo el valor funcional en el minimo independiente de cualquier pardmetro
(2™, ~0.707). Por lo tanto, esta situacion de medicion éptima es independiente de las
secciones eficaces que se quiere determinar.

SR g

Para valores de L negativos (casos 2 y 5), las curvas que representa la ecuacion (4.3)
tienen una singularidad, puntos en que la relacion de errores tiende a oo (ver figura 4.2).
Esta singularidad se produce cuando los parametros tienen la relacion (4.8). En estas
situaciones el método de las rectas no es aplicable, pero tampoco lo es en puntos cercanos
a la singularidad dado que el valor del error es muy grande.

=ttn g
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Figura 4.1 Analisis paramétrico del método de las rectas.
Variacion del error del pardmetro de ajuste a en funcion de la relacién
de secciones eficaces.

L>0, Am>As
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Figura 4.2 Analisis paramétrico del método de las rectas.
Variacion del error del pardmetro de ajuste a en funcion de la relacién
de secciones eficaces.

L<0, Am<it

Si observamos la ecuacion (2.2.11%), vemos que las situaciones de no aplicabilidad
del método de las rectas que establece la relacion (4.8) cuando (Am<is), y también para
puntos de su entorno, se producen cuando el parametro a es 0, o tiene valores muy
cercanos a 0. Por lo tanto, al hacer el ajuste de los puntos obtenidos en la medicién de la
evolucion temporal de la emision y que estudiamos, obtendremos un valor de a cercano a
0, que no sera estadisticamente significativo. Este valor sera menor que el error en su
determinacion (recordemos que en la seccion 3.2.3 y 3.4.3 se establecié que para que los
parametros de ajuste tengan un valor que se pueda considerar estadisticamente
significativo tienen que ser mayores que tres veces el error de su determinacion,
obteniéndose asi estos valores con una confianza de 99.85 %), o tendrd asociada una
incerteza tan grande que los valores de seccidn eficaz que obtengamos seran poco precisos.
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Las consideraciones precedentes solo se refieren al parametro de ajuste a. En
principio, aun en los casos en que el andlisis del error relativo del pardmetro a determina
que el método no es aplicable, como para los casos en que se cumple la relacién (4.8) o en
su entorno, podria obtenerse un valor significativo del parametro de ajuste b. Y con el
determinar la seccién eficaz de produccion del estado metaestable (ver ecuacion (2.2.12hb)).
Por lo tanto para completar la evaluacion del método es necesario hacer algunas
consideraciones sobre el parametro de ajuste b. Como ya se mencionara, b depende sélo de
la seccion eficaz de produccién del estado metaestable, y su dependencia es lineal (ver
ecuacion (2.2.11b)). Esto imposibilita un analisis paramétrico como el que se efectud en el
caso del parametro a, ya que el error relativo del pardmetro de ajuste es proporcional al
error relativo de la seccién eficaz de produccién del estado metaestable. Sélo podemos
afirmar que en las situaciones en que los parametros que afectan el valor de b determinen
gue sea pequefio, su determinacion a partir del ajuste de los puntos obtenidos en la
medicion de la evolucién temporal de la emision y que estudiamos sera mas pobre,
pudiéndose obtener valores de b que no son estadisticamente significativos. Esto ocurre
cuando el factor Ty, que surge de la ecuacion (2.2.11b), (ver ecuacién (4.9)) es pequefio.

Ymy QA

T -
° Yy MmN

(4.9)

En muchos casos de pares isoméricos que se encuentran en la naturaleza, ym, vale 0
y g vale 1, o tiene valores muy cercanos. En estos casos el valor de Ty, depende s6lo de la
relacion de constantes de decaimiento de ambos estados isomericos, y sera tanto mas
pequefio cuanto mayor sea la vida media del estado fundamental respecto del metaestable.

La determinacion de la seccion eficaz de produccion del estado metaestable solo
depende del parametro de ajuste b, lo que implica que su determinacién no se ve afectada
por el error asociado a la determinacion del pardmetro a, pero la seccion eficaz de
produccion del fundamental depende de ambos parametros. Por lo tanto si al determinar b
no obtenemos un valor estadisticamente significativo, o su incerteza es grande, esto se vera
reflejado en la determinacion de ambas secciones eficaces. En la seccion 2.2.4 se dedujo la
expresion general de las incertezas de las secciones eficaces determinadas utilizando el
método de las rectas (ecuacion (2.2.25)). Consideremos ahora la expresion del error de la
seccion eficaz de produccién del estado fundamental s6lo en funcion de los errores de los
parametros de ajuste ay b.

2

gAn Y,

Ac; = |Na+
f (7\'f _km)ym,y +7\‘fgyf,y

Nb (4.10)

De acuerdo a la ecuacion (4.10), el factor de peso del error del pardmetro de ajuste b
sera mayor cuanto mas grande sea la vida media del estado fundamental respecto del
metaestable en los casos en que ym, vale 0, lo cual, como ya se menciono, ocurre en
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muchos pares isomericos. Si ym, no es 0, la misma afirmacion es valida si este parametro
es muy pequefio, y se acentla si el valor absoluto de (A+Am)ymy, Que es negativo en las
condiciones que planteamos, se aproxima a A{Qys,, ya que el denominador tiende a 0.
Cuando el valor absoluto de (As+Am)ym, Sea mucho mayor que AfQys,, el denominador
estara dominado por el primer término, y el factor de peso sera proporcional a An. O sea,
que en términos generales se puede afirmar que la incidencia del error asociado a b en la
determinacion de la incerteza de oy, serda mayor en las mismas situaciones en que su
determinacion puede ser pobre, de acuerdo al analisis del factor de la expresion (4.9).
Podemos concluir entonces que, a diferencia de lo que observamos cuando la
determinacidon del parametro a tiene errores asociados grandes, cuando la relacion de vidas
medias y secciones eficaces determine que el parametro b no puede ser determinado, o el
error asociado a su determinacion es alto, se vera afectada la determinacion de la seccion
eficaz de produccién de ambos estados isoméricos.

Tabla4.1 Evaluacién de las condiciones de aplicacion del método de las rectas

Resumen
relacion de las constantes ¢es posible aplicar el condiciones 6ptimas
de decaimiento metodo?
Af=Am Sl -
""""""""""""""""""""" SI, exceptuando los casos que | go. A, A,
cumplen <<
p Gf }\’m
A>hm N . .
Of Xm go, 7\’f _7\’m
0 que se aproximan a esta . . a
- 7 f m
_____________________________________________________ relacion |
c Ao —A
g m _ m}\/ f &
(¢)
A<Am Sl y ' "
mr _ grande
Y, m Mg

La tabla 4.1 muestra un resumen de las condiciones de aplicabilidad del método de
las rectas que surgen del analisis de la expresion funcional de los parametros de ajuste a 'y
b. Cabe remarcar que este andlisis no considera las condiciones analiticas propias de los
casos que se estudian, y solo plantea las situaciones en que el método es aplicable, o en las
que es mas potente, en funcion de la relacion entre las secciones eficaces de produccion de
ambos isomeros y sus vidas medias. Solo la combinacion de las condiciones de
aplicabilidad del método y las condiciones analiticas permite un analisis completo de cada
situacion particular. En la préxima seccion se efectuard este analisis para los casos
estudiados en este trabajo.
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4.2 Evaluacion de la aplicacion del método de las rectas en los casos
estudiados

Los cuatro casos estudiados plantean diferentes situaciones en la aplicacion del
método. Las reacciones *®Ni(n,p)*®Co’ y *Ni(n,p)®®Co™ tienen secciones eficaces de
produccién relativamente grandes, la vida media del fundamental es mucho mayor que la
del metaestable y es posible medirlas utilizando como monitor interno la reaccion
8Ni(n,p)*®Co™™ (=111 + 3 mb; Baard et al., 1989), que es la reaccion de referencia de
todas las determinaciones efectuadas. Las reacciones **Fe(n,2n)>Fe’ y **Fe(n,2n)>*Fe™
tienen secciones eficaces de produccion muy pequefias, la vida media del estado
fundamental es mayor que la del metaestable pero la diferencia es chica, y es posible
utilizar como monitor interno la reaccion **Fe(n,p)**Mn como control pero los resultados
finales se refieren al monitor de niquel. Las reacciones “°Sc(n,2n)*sc’y “Sc(n,2n)**Sc™ se
producen con secciones eficaces relativamente grandes, y la vida media del estado
fundamental es mucho menor que la del metaestable. Por Gltimo, para estudiar las
reacciones *°zr(n,2n)*zr" y *zr(n,2n)¥zr™ , cuyas secciones eficaces son relativamente
pequefias y la relacion de vidas medias de los isémeros es similar a la del caso del *®Ni, es
necesario estudiar una emisién asociada al decaimiento del ¥Y™, que no es una emisién
instantanea, y por lo tanto es necesario modificar las ecuaciones deducidas para el caso
general. Apliquemos las consideraciones de la seccién anterior a los casos estudiados.

1. Las reacciones *®Ni(n,p)*®Co’ y %®Ni(n,p)**Co™ se analizaron en las mejores
condiciones analiticas de los cuatro casos estudiados. Se miden con un monitor interno,
8Ni(n,p)*®Co™™, con la misma emision de las reacciones que estudiamos; 811 keV. Las
areas medidas tienen errores asociados muy pequefios debido a que las secciones
eficaces de produccion de ambos isomeros son grandes, al igual que la fraccion de
produccion de la emision de 811 keV. Como se puede ver en la figura 3.1.1, las
condiciones analiticas permiten que las variables X e Y tengan un excelente
comportamiento lineal en un rango de variacién muy amplio, [3x10°,7x107] en el caso
de la variable X, lo que permite que el factor de correlacion del ajuste lineal sea el
mejor de los casos estudiados; p=0.99995 (ver tabla 3.1.2). En el estudio del error
relativo del parametro de ajuste a, este caso corresponde al grupo 1, siendo L=1 (ver
tabla 4.2). La relacién de vidas medias y secciones eficaces determina que este ejemplo
se ubique muy cerca de la situacion Optima, cerca del minimo de las curvas que se
muestran en la figura 4.1. Este minimo corresponde al punto 0.707, mientras que la
relacion de secciones eficaces en este caso es 0.75 (ver tabla 4.2). Los aspectos
considerados determinan que el pardmetro de ajuste a que surge de las mediciones tenga
una incerteza muy pequefia, del 0.15 % (ver tabla 4.2), la menor de los cuatro casos
estudiados. Sin embargo las condiciones de determinacion del pardmetro de ajuste b
estan lejos de ser dptimas, por ser el valor del factor T, muy chico (ver tabla 4.2). Las
excelentes condiciones analiticas y de determinacién del parametro a hacen que, aun en
estas condiciones desfavorables, el pardmetro b se obtenga con una incerteza pequefia.
Pero su error relativo es 10 veces superior al de a., siendo, junto a la incerteza de la
seccion eficaz del monitor, el principal aporte a la incerteza en la determinacion de
ambas secciones eficaces.

Conclusion: en el caso de las reacciones *®Ni(n,p)*2Co’ y *®Ni(n,p)**Co™ el método de
las rectas plantea a priori muy buenas condiciones para la determinacion del parametro
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de ajuste a, malas para la determinacion del parametro b, y excelentes condiciones
analiticas, lo que posibilita la determinacion de las secciones eficaces de produccion de
ambos isdbmeros con bajas incertezas, asociadas en su mayor parte al error en la seccién
eficaz del monitor.

Tabla4.2 Evaluacion de las condiciones de aplicacion del método de las rectas
Parametros de las reacciones estudiadas

reaccion An/(hm-A) | gowlor | e@)e(o)* | €(@)" Ty g(b)"
*Ni(n,p)**Co™™ | 1.00155 2.04¢ 0.75 0.0015 | 0.00541 | 0.013
SFe(n,2n)>Fe™™ | 1.422 0.456" 0.72 0.04 0.422 0.29

*3c(n,2n)*sc™™ | -0.01783 0.804° 1.015 0.02 -0.0590 0.12
%Zr(n,2n)*zr"™ | 1.00089 0.127° 0.89 0.005 | 0.00207 0.5

Ver ecuacion 4.3

Valores tipicos de las determinaciones de cada caso

Ver ecuacion 4.7

Determinaciones efectuadas con el método de las rectas (ver capitulo 3)
Determinaciones directas (ver capitulo 3)

a
b

c

o

2. Las reacciones ©zr(n,2n)*zr" y ©zr(n,2n)¥*zr™ tienen caracteristicas similares a las
reacciones del *®Ni comentadas en el pérrafo precedente. En el estudio del error relativo
del parametro de ajuste a, este caso corresponde al grupo 1, siendo L=1 (ver tabla 4.2),
pero a diferencia del caso anterior, la relacién de secciones eficaces lo ubica mas
alejado del minimo de las curvas de la figura 4.1. Por otra parte, las condiciones
analiticas no son muy favorables (ver seccion 3.4). Si bien las condiciones de
determinacion del pardmetro de ajuste a no son las éptimas, no estdn muy alejadas de
ese punto, y se obtuvo el pardmetro a con una incerteza de 0.5 % y una muy buena
correlacion lineal; p=0.9997. Pero la diferencia més notable con el caso anterior se
encuentra en la determinacion del parametro b. El factor T, es menor aun que en el caso
de los isémeros del **Co, siendo el mas pequefio de los cuatro casos estudiados (ver
tabla 4.2). Esto, sumado a que las condiciones analiticas no son favorables, y a que las
condiciones de determinacion de a no sean Optimas, determina que en el ajuste de las
mediciones no obtengamos un valor de b estadisticamente significativo. Los valores
obtenidos son menores que dos veces su error (ver tabla 3.4.4), y por lo tanto no
cumplen con la condicion establecida de que superen tres veces su error para que
puedan ser considerados estadisticamente significativos. Si aln asi calculamos la
seccion eficaz de produccién del estado metaestable con los valores de b determinados,
obtenemos valores con errores muy altos e inconsistentes con las determinaciones
directas efectuadas (ver tabla 3.4.5). Si continuamos con la aplicacion de la metodologia
que esudiamos, vemos que también en la determinacion de of obtenemos valores con
errores altos e inconsistentes con las determinaciones directas (ver tabla 3.4.5) y con las
efectuadas por otros autores (ver tabla 3.4.6). Esto se explica porque, como se
mencionara en parrafos anteriores, aun cuando la determinaciéon del parametro a se
obtiene con un error pequefio y una muy buena correlacion lineal, la relacion de vidas
medias de los isomeros determina que la incidencia del error asociado a b también sea
determinante en el calculo de .
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Conclusion: en el caso de las reacciones *°Zr(n,2n)®zr"y ©zr(n,2n)¥*zr™ el método
de las rectas plantea a priori buenas condiciones para la determinacién del parametro de
ajuste a, que se reflejan en una determinacion con bajos errores y buena correlacién
lineal, pero muy malas para la determinacion del parametro b, lo que determina que ain
cuando las condiciones analiticas son buenas no sea posible obtener un valor
estadisticamente significativo, imposibilitando asi la determinacion de las secciones
eficaces. Por lo tanto, en este caso el método no es aplicable.

3. Las reacciones **Fe(n,2n)>Fe’ y **Fe(n,2n)**Fe™ tienen caracteristicas diferentes a los
dos casos ya analizados. Las principales dificultades para su estudio se encuentran en
las condiciones analiticas. Como se expuso en la seccion 3.2, es necesario analizar un
material enriquecido en el is6topo de interés, obteniéndose aln asi areas muy pequerias,
que hicieron necesario combinar los resultados de ocho irradiaciones, con un total de 39
puntos, para obtener condiciones razonables para el ajuste lineal. Estas dificultades
analiticas se reflejan en los grandes errores de los puntos obtenidos y en su alta
dispersion (ver figura 3.2.1), por lo cual se obtuvo el menor coeficiente de correlacion
lineal de los cuatro casos estudiados; 0.94. En contraposicion con las condiciones
analiticas, el estudio del error relativo de los parametros de ajuste a y b determina que
de los cuatro casos estudiados este es el que plantea condiciones mas favorables, y por
lo tanto el caso en el que el método de las rectas es mas potente. En efecto, la relacion
de secciones eficaces hace que este sea el caso que mas se acerca al minimo de las
curvas de la figura 4.1 en el analisis del error del pardmetro a (el minimo ocurre en
0.707 mientras que la relacion de secciones eficaces es 0.72; ver tabla 4.2), mientras que
el factor Ty, es el mayor de los cuatro casos estudiados (ver tabla 4.2). Ambos aspectos
hicieron que fuera posible la determinacion de las secciones eficaces de produccién de
ambos isomeros en las condiciones analiticas desventajosas ya mencionadas. En este
caso el método de las rectas permite medir la seccion eficaz de produccién del estado
metaestable aunque con el método directo, que en este caso puede aplicarse en
condiciones analiticas similares, no es posible su medicién (ver seccion 3.2).

Conclusion: en el caso de las reacciones **Fe(n,2n)>Fe’ y *Fe(n,2n)**Fe™ el método
de las rectas se aplica en condiciones éptimas, lo que permite determinar secciones
eficaces muy pequefias, de 1 ub en el caso de la produccion del fundamental y menor a
1 pub en el caso del metaestable (ver tabla 3.2.5), en condiciones analiticas
desfavorables. Este ejemplo muestra que en estas condiciones el método de las rectas
hace posible la determinacion de la seccion eficaz de produccion del estado
metaestable, alin cuando con la aplicacion del método directo, que en este caso es
posible en condiciones analiticas similares, no se obtienen resultados.

4. Las reacciones “°Sc(n,2n)*sc’ y “®Sc(n,2n)*®Sc™ plantean el Gnico caso de los
estudiados en que la vida media del estado metaestable es mayor que la del
fundamental. Este caso se ubica en el grupo 2, con un valor de L negativo cercano a 0
(ver tabla 4.2). El estudio del error relativo de los parametros de ajuste a y b ubica este
caso alejado tanto de las situaciones 6ptimas como de la no aplicabilidad del método. El
factor Ty, tiene un valor intermedio entre el dptimo del caso de los isémeros del **Fe'y
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los productos del *®Ni y *°Zr (ver tabla 4.2), mientras que el analisis del parametro de
ajuste a ubica el caso alejado de las singularidades (ver figura 4.2) y cercano al valor
minimo de error relativo, que para la condicion ALy, es 1 (ver tabla 4.2). Las
condiciones analiticas plantean dificultades asociadas a la determinacion de la emision
de interés en un espectro dominado por las emisiones asociadas al decaimiento del *°Sc,
y por la interferencia de la activacion de las impurezas de Ta. Al igual que en el estudio
de la reaccion del **Fe se efectud, el ajuste lineal agrupando los puntos obtenidos en
varias irradiaciones, pero en este caso los puntos muestran una dispersion menor (ver
figura 3.3.1), obteniéndose un coeficiente de correlacion lineal mayor; p=0.997. Por lo
tanto podemos considerar que desde el punto de vista de las condiciones analiticas este
ejemplo se ubica en una situacion intermedia respecto de los anteriores. Los resultados
obtenidos reflejan estas consideraciones, determinandose los parametros de ajuste con
incertezas relativas intermedias entre el caso del >*Fe y el *®Ni (ver tabla 4.2).

Conclusion: en el caso de las reacciones “°Sc(n,2n)*Sc’ y “°Sc(n,2n)*Sc™ el método
de las rectas es aplicable pero en condiciones alejadas de las 6ptimas. Las condiciones
analiticas tampoco son las dptimas, y la combinacion de estos factores hace que sea
posible determinar las secciones eficaces de produccion de ambos isémeros, pero con
una alta incidencia de los errores asociados a los parametros de ajuste en la
determinacion de la incerteza total de los pardmetros medidos.
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5. Resumen y conclusiones

En este trabajo se ha desarrollado una metodologia de célculo, el método de las
rectas, que permite determinar simultdneamente las secciones eficaces de produccion de
dos estados isoméricos midiendo la evolucion temporal de la emision y asociada al
decaimiento del estado fundamental (el método también contempla la posibilidad de que el
decaimiento del estado metaestable genere la misma emision). Con las mediciones de la
emision y que se estudia, efectuadas con diferentes tiempos de decaimiento, y los tiempos
de irradiacion, decaimiento y medicion, se calculan dos variables que tienen una relacion
lineal. Estas variables, por lo tanto, pueden ajustarse por una recta, obteniéndose dos
parametros de ajuste que estan relacionados con las secciones eficaces de produccion de
cada isdmero de la reaccion que se estudia. En la seccion 2.2 se dedujeron las ecuaciones
en que se sustenta el método, siendo la expresion general de la relacion lineal entre los
factores de tiempo y los diferentes pardmetros

ATv“/ =[Gf n gGm}\’mJ Ff + ymv“/ _ g}\‘f Om
yf,yEnyB(I)Fm }\’m_xf fom yf,y }\’m _}\“f }\“m

Con esta expresion podemos efectuar la parametrizacion mencionada, definiendo dos
variables X e Y, que dependen de los tiempos de irradiacion, decaimiento y medicion, y
del area de emision y que estudiamos.

Estas variables se ajustan con una funcion lineal, obteniéndose asi a partir de las
mediciones realizadas el valor de dos parametros a y b que nos permiten obtener las
secciones eficaces de produccion de los isomeros que estudiamos.

9SG A Y g (o8
a:yf,yEfVNBq)[Gf +HJ y b:yf,yEfYNBd{y : T _fk ]
m f fy f

m
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La deduccion de las ecuaciones se efectud considerando reacciones con neutrones,
debido a que en este trabajo se aplicd el metodo de las rectas al estudio de reacciones de
este tipo. Sin embargo, la metodologia es aplicable a cualquier reaccion nuclear que genere
dos isémeros, sin importar la energia o el tipo de particula incidente. Las ecuaciones en la
que se basa la parametrizacion lineal que da sustento al método, es independiente de la
particula incidente o de su energia, y solo sera necesario definir el pardmetro ¢ de acuerdo
a la reaccién que se estudie, determinandolo experimentalmente en forma adecuada,
eligiendo a su vez una seccion eficaz de referencia pertinente.

La principal ventaja que plantea el método de las rectas respecto de los usuales se
encuentra en que, al no ser necesario medir emisiones asociadas al decaimiento del estado
metaestable, permite la determinacion de su seccion eficaz de produccidn aunque no tenga
emisiones y asociadas a su decaimiento. O también si, teniendo emisiones y, su medicién
es pobre por ser pequefia su produccién o por plantear dificultades analiticas. Debido a que
en el método de las rectas no es necesario establecer condiciones experimentales que
dependen de los valores relativos de las vidas medias de los estados fundamental y
metaestable, es posible por este método determinar la seccién eficaz de produccién del
estado fundamental aun en los casos en que las vidas medias de ambos estados no difieren
sustancialmente; o sea en aquellos casos en que no es licito considerar que uno de los
estados a decaido completamente. Empleando el método directo en los casos en que la vida
media del estado fundamental es mucho mayor que la del metaestable sélo es posible
determinar la seccion eficaz de la reaccion suma de la produccion de ambos estados, pero
para determinar la de produccion del fundamental es necesario conocer la del metaestable.
Aplicando el método de las rectas es posible determinar la seccion eficaz de produccion de
ambos estados sin esta tltima condicion.

La principal limitacion del método la encontramos en la necesidad de que las
condiciones analiticas permitan medir la emision y que estudiamos con diferentes tiempos
de decaimiento. Por ejemplo, en dos de los casos estudiados en este trabajo s6lo se
consiguieron estas condiciones estudiando materiales enriquecidos en el isétopo que
genera la reaccion que analizamos. Estas limitaciones estan asociadas a la facilidad de
irradiacion y al sistema de medicién que empleamos, y a los parametros nucleares del caso
que analizamos. Por otra parte, de una primera aproximacion al andlisis de las ecuaciones
en que se sustenta el método surge que hay un conjunto de condiciones en que el método
no es aplicable, o su aplicacion conlleva errores muy grandes, mientras que otro conjunto
de condiciones resultan Optimas para la aplicacion del método de las rectas. En la seccién
4.1 se efectud este andlisis, y en la tabla 4.1 se muestra un resumen de los resultados. En
relacion a este analisis, se observa otra ventaja del método que estudiamos. En el caso de
las reacciones **Fe(n,2n)*Fe’ y >*Fe(n,2n)>*Fe™, en que la relacién de vidas medias y
secciones eficaces lo ubica cercano a las condiciones dptimas de aplicacion, el método de
las rectas permitié determinar la seccion eficaz de produccion del estado metaestable,
mientras que las emisiones asociadas a su decaimiento no fueron detectadas, ain cuando se
producen en condiciones analiticas similares a las de la emision que estudiamos para
aplicar el método de las rectas. Por lo tanto en este caso el método de las rectas permite un
mejor umbral de medicion de la seccién eficaz de produccion del estado metaestable que la
medicion directa.

El método de las rectas se utilizd en la determinacion de la seccion eficaz de
produccion de pares isomeéricos generados en reacciones umbral con neutrones,
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promediadas en flujo de fisi6n térmica de 2*°U. Las determinaciones se efectuaron
utilizando como monitor de flujo la reaccion *Ni(n,p)**Co™™ (=111 + 3 mb; Baard et al.,
1989). Los casos estudiados plantean diferentes situaciones en la aplicacion del método,
tanto en las condiciones analiticas como en las condiciones de aplicacién del método. La
tabla 5.1 muestra un resumen de las reacciones estudiadas y de las condiciones de
aplicacion del método. Las reacciones *®Ni(n,p)*Co’ y *Ni(n,p)*®Co™ tienen secciones
eficaces de produccion relativamente grandes, y la vida media del fundamental es mucho
mayor que la del metaestable. Es posible medir las secciones eficaces de produccion de
estas reacciones utilizando el monitor de flujo elegido, **Ni(n,p)**Co™™, como monitor
interno. El analisis de las posibilidades de aplicacion del método de las rectas en este
muestra muy buenas condiciones para la determinacion del pardmetro de ajuste a, y malas
para la determinacion del pardmetro b. La combinacion de ambos aspectos de la
experiencia posibilitd la determinacion de las secciones eficaces de produccion de ambos
isdbmeros con bajas incertezas, asociadas en su mayor parte al error en la seccién eficaz del
monitor de flujo. Las reacciones **Fe(n,2n)>*Fe’ y >*Fe(n,2n)**Fe™ tienen secciones
eficaces de produccion muy pequefias, la vida media del estado fundamental es mayor que
la del metaestable pero la diferencia es chica, y es posible utilizar como monitor interno la
reaccion **Fe(n,p)>*Mn como control. Las principales dificultades para su estudio se
encuentran en las condiciones analiticas, pero el método de las rectas se aplica en
condiciones muy cercanas a las éptimas, lo que permite determinar secciones eficaces muy
pequefas, de 1 ub en el caso de la produccion del fundamental y menor a 1 ub en el caso
del metaestable. Y, como ya se menciond, la utilizacion del método de las rectas hace
posible la determinacion de la seccién eficaz de produccion del estado metaestable, aun
cuando con la aplicacion del método directo, que en este caso es posible en condiciones
analiticas similares, no se obtienen resultados.

Tabla5.1 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de 235U
Condiciones de aplicacion del método de las rectas en los casos
estudiados®

Reacciones Condiciones analiticas Condiciones de aplicacion del método
pardmetro a pardmetro b
8Ni(n,p)*Co'y muy buenas muy buenas malas
58N|(n’p)58com
C Yren2n)Prel | muy malas |  muybuenas |  muybuenas
>*Fe(n,2n)>Fe"
Sse(n2n)scet | malas | malas |  buemas
#3c(n,2n)*sc™
~ OZpn2n)®z | buenas | buemas | muy malas
%07r(n,2n)®zr™m

a

Para la evaluacién de las condiciones de aplicacion del método en cada caso se establece una
gradacion de 4 valores, de muy malas a muy buenas, de acuerdo a la evaluacién de la seccion
4.2. La clasificacion de cada caso no obedece a criterios rigurosos, solo se establece en base a
consideraciones generales.
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Las reacciones “°Sc(n,2n)**Sc’ y “Sc(n,2n)**Sc™ se producen con secciones eficaces
relativamente grandes, y la vida media del estado fundamental es mucho menor que la del
metaestable. El analisis de la aplicacion del método de las rectas ubica este caso alejado
tanto de las situaciones Optimas como de la no aplicabilidad del método, mientras que las
condiciones analiticas plantean algunas dificultades. La combinacion de estos factores
hace que sea posible determinar las secciones eficaces de produccion de ambos isémeros
utilizando el método de las rectas, pero con una alta incidencia de los errores asociados a
los parametros de ajuste en la determinacion de la incerteza total de los parametros
medidos. En este caso es posible determinar en forma directa la seccion eficaz de
produccion del estado metaestable, siendo este valor consistente con el obtenido con el
método de las rectas. Las reacciones *Zr(n,2n)¥*zr" y *°zr(n,2n)*zr™ tienen secciones
eficaces de produccion relativamente pequefias y la relacion de vidas medias de los
isomeros es similar a la del caso del *®Ni. Este caso plantea una ampliacién en la
aplicacion del método de las rectas de las condiciones establecidas. En efecto, en este caso
es necesario estudiar una emisién asociada al decaimiento del Y™, que no es una emision
instantanea, y por lo tanto es necesario modificar las ecuaciones deducidas para el caso
general. El estudio paramétrico muestra que el método se puede aplicar en buenas
condicones para determinar el parametro a, pero son muy malas en el caso del pardmetro
b, lo que determina que aun cuando las condiciones analiticas son buenas no sea posible
obtener un valor estadisticamente significativo, imposibilitando asi la determinacion de las
secciones eficaces. Por lo tanto, en este caso el método de las rectas no es aplicable. Por
otra parte, es posible determinar en forma directa tanto la seccién eficaz de produccion del
estado metaestable como la suma de las secciones eficaces de produccién de ambos
estados, y a partir de estos valores la seccion eficaz del fundamental.

Los valores de secciones eficaces promediadas en espectro de fisién térmica de 2°U
obtenidos en este trabajo aplicando el método de las rectas constituyen un nuevo aporte al
conocimiento de estos pardmetros nucleares. Las determinaciones de las secciones eficaces
de las reacciones *®Ni(n,p)*®Co™ 3*Fe(n,2n)**Fe’, %*Fe(n,2n)**Fe™, *Sc(n,2n)*sc’ vy
#Sc(n,2n)*Sc™ son, en nuestro conocimiento, las primeras que se efectGian. La medicion
directa de la seccién eficaz de la reaccion *®Ni(n,p)>®Co" tiene tres antecedentes, pero la
medicion que se expone en este trabajo, consistente con el antecedente més reciente, tiene
un error asociado significativamente menor, constituyéndose en una mejora importante en
su conocimiento. Las determinaciones directas de las secciones eficaces del *°Zr aportan
nuevos datos de reacciones que han sido estudiadas por varios autores, pero cuyos
resultados muestran gran dispersion. La tabla 5.2 muestra un resumen de las
determinaciones efectuadas.
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Tabla5.2 Determinacion de las secciones eficaces promedio en flujo de fision
de ?°U realizadas

Resultados
Reaccion Determinacion directa Método de las rectas
%8Ni(n,p)*Co’ - 748 +2.3mb
*8Ni(n,p)*Co™ - 36.6 +1.2mb
CSEe(non)®re’ | - 114£013pb
*Fe(n,2n)*®Fe™ <lub 0.52 +0.16 pb
CBsenn)#set | - | 213:x13mb
Sc(n,2n)*sc™ 19.9+3.0 ub 22.0+£2.7mb
C%zrmon)®ze | 1058+34pb | -
%0Zr(n,2n)*zr™ 13.86 + 0.40 pb -
%0Zr(n,2n)®zr™m 119.6 £ 3.4 pub -
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