Metrología de Radiaciones en Reactores
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I. INTRODUCCION.
Es sabido que la radiación ionizante induce paramagnetismo permanente en determinados materiales sólidos, cuya intensidad se incrementa con la dosis, y que es medido, precisa y confiablemente, mediante espectrometría de Resonancia Paramagnética Electrónica (EPR)(1,2).

Por sus propiedades físicas y químicas, el polvo cristalino del aminoácido L-Alanina, es aceptado por IAEA como Sensor Sólido de Referencia, según las Normas ISO/ASTM51607-04, e ISO/ASTM51939-05(3).
Mostraremos y comentaremos, con algún detalle, las ventajas de utilizar este método dosimétrico, en los Procesos que requieren la utilización de Reactores Nucleares como Irradiador. 

II. Programa de Irradiacion en RA6(4).
Seleccionamos tres celdas, en el núcleo del Reactor RA6, con diferentes valores de Flujo de Neutrones y de Fotones. La Figura 1 muestra esquemáticamente la grilla del núcleo del Reactor RA6, y la ubicación relativa de las celdas para la irradiación de L-Alanina, marcadas F5, I6, y J1; en la configuración N° 93.
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Figura 1, grilla que representa al núcleo del Reactor de Investigación RA6, en la configuración N°93, indicando la ocupación de las celdas. Celdas F5, I6, y J1 son las seleccionadas para irradiación de L-Alanina.

Los valores de los Flujos de Neutrones y de Fotones, en las diferentes celdas, fueron estimados por O. Calzetta L. (OCL), y verificados por F. Leszczynski (FL), utilizando el Código Monte Carlo MCNP5(4) (Los Alamos National Laboratory, USA) para la configuración N° 93 del Reactor RA6, ver Tabla 1.

Para su irradiación, el polvo cristalino de L-Alanina es almacenado en pequeños viales de polietileno (1cc, con tapa), en cantidades de aproximadamente 300mg, y movilizado mediante un dispositivo neumático.

TABLA 1. FLUJOS DE NEUTRONES Y FOTONES
(O. Calzetta L., verificado por F. Leszczynski)
	POS
	MCNP-5
	FN n/cm2.s

E<0.5 eV
	EE %
	FN n/cm2.s

0<E<20MeV
	EE %
	FF f/cm2.s

0<E<20MeV
	EE %

	J1
	FE5

FE7

CE5
	6.22E+10

6.24E+10

8.45E+10
	2

2
	7.73E+10

7.82E+10

1.00E+11
	2

2
	1.63E+12

1.66E+12

1.53E+12
	0.4

0.4

	I6
	FE5

FE7

CE5
	1.51E+12

1.51E+12

1.57E+12
	0.4

0.4
	1.92E+12

1.92E+12

1.99E+12
	0.4

0.4
	3.25E+12

3.29E+12

3.39E+12
	0.3

0.3



	F5
	FE5

FE7

CE5
	8.98E+12

8.85E+12

9.96E+12
	0.2

0.2
	1.34E+13

1.33E+13

1.46E+13
	0.1

0.1
	2.29E+13

2.31E+13

2.53E+13
	0.1

0.1


POS: posición en la grilla.

MCNP5: estimación con código Monte Carlo, 

FE5 (FL): Datos Nucleares ENDFB5 (1994)

FE7 (FL): Datos Nucleares ENDFB7 (2006)

CE5 (OC): Datos Nucleares ENDFB5 (1994)

FN: Flujo de neutrones; FF: Flujo de fotones

EE: Error Estadístico del Cálculo por Método Monte Carlo. 

(Las diferencias entre las estimaciones de OCL y de FL, para los mismos Datos Nucleares (ENDFB5), se atribuyen a considerar diferentes tamaños de celda.) 
En Tabla 2 se dan los valores (según OCL, y FL) correspondientes a las Tasas de Dosis para las celdas F5, I6 y J1; junto con las fracciones porcentuales para Neutrones y Fotones. La columna designada Co60 es de Referencia.
Tabla 2. TASAS DE DOSIS

	
	F5
	I6
	J1
	Co60

	Tasa [Gy/s]
	142,5
	13,7
	4,3
	72,2

	Fotones [%]
	58,2
	72,4
	92,16
	100

	Neutrones [%]
	41,8
	27,6
	7,9
	0


III. EL ESPECTRO EPR.
Espectrometría EPR mide la absorción de radiación electromagnética, que incide sobre el material paramagnético, para valores discretos de campo magnético: el gráfico resultante es el “Espectro EPR”. El valor de campo magnético, correspondiente al centro de cada línea espectral, es su “Campo Magnético de Resonancia”.

La Figura 2 muestra el espectro EPR de un monocristal de L-Alanina, irradiado con fotones de Co60(2), a temperatura ambiente (295K), con el Campo Magnético orientado paralelo a la dirección cristalina [001]. Este espectro es una imagen del daño (permanente) causado en el material por la irradiación. Se observan cinco líneas “espectrales”, de intensidades 1:4:6:4:1.
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Figura 2, espectro EPR de un monocristal de L-Alanina irradiado con fotones de Co60; el Campo Magnético paralelo a la dirección [001] del cristal. 
Los detalles del espectro EPR de L-Alanina irradiada, Figura 2, es decir: 
1) el número de líneas espectrales, 2) sus intensidades relativas, 3) su valor de Campo Magnético de Resonancia, y, 4) la forma de la línea espectral, son características exclusivas de un único defecto paramagnético y de su interacción con su entorno en el cristal(2).
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Figura 3. Espectros EPR (normalizados) de L-Alanina irradiada en la celda F5 del RA6, con Dosis de hasta 10kGy. 
En la Figura 3 mostramos el espectro de polvo cristalino de L-Alanina, irradiada en la celda F5, de la configuración N° 93 del Reactor RA6. La forma de estas líneas espectrales, difiere de aquella en Figura 2; esa diferencia es consecuencia de las diferentes orientaciones cristalinas en el polvo, respecto de la dirección del Campo Magnético.

Los espectros EPR en la Figura 3, de diferentes intensidades, corresponden a distintas dosis de irradiación, cuya intensidad espectral (el area del espectro EPR) aumenta con la dosis((). 

Para este tipo de línea espectral es equivalente tomar como parámetro, que represente a la intensidad espectral EPR, a la amplitud pico-pico de la línea espectral central, por mg de muestra, (hpp, RA6/mg). 

En Tabla 3 se dan los valores de (hpp,RA6/mg), junto con los valores para Co60, como Referencia.

Tabla 3, hpp/mg vs Dosis [kGy]
	Dosis 

[kGy]
	F5

hpp,RA6/mg
	I6

hpp,RA6/mg
	J1

hpp,RA6/mg
	Co60

hpp,Co60/mg

	0
	0
	0
	0
	0

	3
	172
	152
	57
	191

	5
	313
	235
	98
	287

	10
	517
	455
	228
	629


Los valores de Tabla 3 se muestran en la Figura 4; donde vemos que la relación entre los valores de (hpp/mg) y de la Dosis, puede considerarse lineal.
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Figura 4, relación entre la amplitud pico-pico, por mg, de la línea central del espectro EPR de L-Alanina irradiada en RA6, versus Dosis Total (Neutrones y Fotones) según el valor estimado con el código Monte Carlo MCNP5. Los valores correspondientes a irradiación con Co60 se dan como Referencia.
IV. Irradiación EN RA6 Y CON Co60.
La Figura 3 muestra que los espectros EPR de polvo cristalino de L-Alanina irradiada, son independientes de la fuente de la radiación ionizante, sea Co60 o el Reactor RA6, y que sólo dependen de la intensidad de la irradiación.
Este hecho sugiere extender el uso de Dosimetría EPR/L-Alanina, con las limitaciones establecidas por la Norma ISO/ASTM51607-04, a los procesos donde la fuente de irradiación es el Reactor Nuclear.

Actualmente, la aplicación de la Norma ISO/ASTM51607-04 está limitada al caso de irradiación con fotones o con electrones, en los rangos: 
1) Dosis absorbida, entre 1 y 105Gy, 
2) Tasa de Dosis (irradiación contínua), hasta 102Gy/s, y 
3) Energía de la radiación, entre 1 y 28 MeV.

Con estas limitaciones, en la Figura 5 mostramos la Curva de Referencia, hasta 10kGy, resultado de irradiar L-Alanina en una fuente radiactiva calibrada de Co60 (Gammacell 220). 
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Figura 5. Curva de Referencia EPR/L-Alanina, irradiación con fuente radiactiva calibrada de Co60 (Gammacell 220).
En este rango de Dosis la Curva de Referencia es aceptablemente lineal, y está expresada por la Fórmula de Referencia: 

DOSIS [kGy, Co60] = -0,07(0,2) + 0,0162(0,0006) × hpp/mg; R2=0,996
Con respecto a irradiación en RA6, los mismos parámetros, son: 
a) Dosis absorbida, menor que 12kGy, 
b) Tasa de Dosis: en J1 4,3 Gy/s, en I6 13,7 Gy/s, en F5 142,5 Gy/s; en irradiador Co60 72,2 Gy/s, y 
c) Energía de la radiación, menor que 20 MeV. 
(En la celda F5, la tasa de irradiación supera el límite de 100Gy/s, según la Norma citada. Esto no afecta las consideraciones generales).
En la Tabla 4, segunda columna, damos los valores de la amplitud pico-pico por mg de la línea espectral central (hpp,RA6/mg), consecuencia de la irradiación de L-Alanina en las celdas del Reactor RA6.

Con los valores medidos (hpp,RA6/mg), la Fórmula de Referencia proporciona los valores de Dosis referidos a fotones Co60; dados en la cuarta columna de la Tabla 4. 

Tabla 4. Dosis RA6 relativas a Dosis Co60

	hpp,RA6
	hpp,RA6/mg
	DOSIS

MCNP5
	DOSIS

Co60

	hpp,F5

hpp,I6

hpp,J1
	172

152

57
	3 kGy
	2,7 kGy

2,4 kGy

0,85 kGy

	hpp,F5

hpp,I6

hpp,J1
	313
235

98
	5 kGy
	5,0 kGy
3,7 kGy

1,5 kGy

	hpp,F5

hpp,I6

hpp,J1
	517
455

228
	10 kGy
	8,3 kGy
7,3 kGy

3,6 kGy


Las columnas tercera (MCNP5) y cuarta (Co60), de la Tabla 4, permiten comparar el efecto de la irradiación sobre el material sensor L-Alanina, en los irradiadores Reactor RA6 y fuente Co60 (Gammacell 220). 

En este contexto se verifica que las estimaciones de Dosis, según el Código Monte Carlo MCNP5, superan significativamente los valores obtenidos según ala Norma ISO/ASTM51607-04; ver Figura 6. 
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Figura 6. Relación entre los valores estimados según código Monte Carlo MCNP5, y los valores de Dosis según el daño causado a L-Alanina, por la irradiación en RA6, con referencia a la Norma ISO/ASTM51607-04.
V. CONCLUSIONES

Mostramos como extender el uso de Dosimetría EPR/Alanina al caso de evaluar procesos de irradiación en diferentes celdas del Reactor de Investigación RA6 (CAB/CNEA), utilizando como referencia la estimación de Dosis según el Código Monte Carlo MCNP5.

La comparación entre los resultados de EPR/Alanina y las predicciones de Dosis, según el Código MCNP5 y según la Norma ISO/ASTM51607-04, sugiere que los valores según MCNP5 estan sobreestimados.

Concluimos que Dosimetría EPR/Alanina es aplicable a la evaluación integral de la operación del Reactor, y que, a la vez, genera un registro digital y permanente del proceso.
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