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Resumen

Se han obtenido los primeros patrones de difraccion de neutrones utilizando el difractometro
de neutrones Amauta. Este instrumento ha sido construido en el conducto de irradiacion N° 3
del reactor RP-10. Los patrones de difraccion obtenidos de las muestras en polvo de niquel y
oxido de itrio han mostrado una relacion sefial/fondo significativa, lo que ha hecho posible
poder diferenciar claramente varios picos de difraccion. El difractometro Amauta fue
disefiado para operar con haces de neutrones abiertos y de bajo flujo, condiciones que son
inherentes al reactor RP-10. Por esta razon, los resultados obtenidos son el punto de partida
de futuras investigaciones para mejorar los resultados. Se explican aqui, detalles del
equipamiento utilizado, los procedimientos y los difractogramas obtenidos, estos ultimos
comparados con otros obtenidos por simulacion.

Abstract

First neutron diffraction patterns have been obtained using the Amauta neutron
diffractometer. This device has been built at the irradiation facility N° 3 of the RP-10
reactor. Nickel and yttrium oxide powder samples were used and obtained diffraction
patterns showed a significant signal/background rate making possible clearly differentiation
of many diffraction peaks. The Amauta diffractometer was designed to operate with open
beams and low flux of neutrons, conditions that are inherent to the RP-10 reactor. For this
reason, the results obtained are the start point for further research for improving
performance. In this work, details of the equipment that were used are explained as well as
the procedures and the patterns obtained. The latter were compared with other obtained by
simulation. There are pending updates that improve resolution and sensibility of the
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instrument.

1. Introduccion

La difraccion de neutrones es una técnica que
utiliza el fendomeno de la dispersion elastica
de los neutrones que se produce cuando estos
inciden sobre un material. Esta caracteristica
se utiliza para determinar la  estructura
cristalina del material.

En afios recientes se ha venido implementado
un difractometro de neutrones de doble eje,
denominado Amauta, para analisis de
muestras en polvo en el conducto de
irradiaciéon N° 3 del reactor RP-10 [1]. El
bajo flujo que se obtiene en el conducto de
irradiacion es de 9,25 x 10°® n.s-'em-%, el cual
es una limitacion que impone restricciones
en la eleccion de los elementos que forman
parte del instrumento: el cristal mono-
cromador, los colimadores, el sistema de
deteccion y particularmente la concepcion de
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los blindajes. Esto ultimo, en razon que al ser
el conducto de irradiacién N° 3 de tipo radial,
habra un haz de fotones gamma muy intenso
que reduce considerablemente la relacion
sefial/ruido, degradando significativamente el
limite de deteccion.

Sin embargo, la cuidadosa instalacion y
alineamiento de todos los elementos del
instrumento y la correcta disposicion de los
blindajes han permitido lograr una relacion
sefial a ruido, lo suficientemente alta como
para observar los primeros patrones de
difraccion de muestras en polvo con
secciones eficaces de dispersion elevadas
para neutrones; ejemplo, polvo de niquel y
oxido de itrio.
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Aun asi, diversos parametros son susceptibles
de ser mejorados para aumentar la respuesta
obtenida: incremento en el numero de
detectores, mejora de los blindajes, aumento
del tiempo de irradiaciéon,  mejor
configuracion del nucleo del reactor RP-10
para aumentar el flujo, incremento de Ia
potencia, etc.

2. Materiales y Métodos

La complejidad de la técnica de medicion
requiere de una minuciosa eleccion de los
componentes utilizados y una rigurosa
instalacion de los blindajes necesarios. A
continuacion se describen brevemente estos
componentes:

2.1 El monocromador

Estd formado por 9 tiras de silicio apiladas
verticalmente, las cuales han sido dobladas
mecanicamente para proporcionar foca-
lizacion horizontal y vertical [2]. Los planos
de reflexion principales son (220), (511) y
(331). Para este trabajo se utilizd una
longitud de onda de 0,96 A, la cual se logra
con un angulo de take-off de 89,69° para el
plano (220). Esta unidad esta disefiada para
trabajar con haces abiertos, muestras de
pequeilo tamafio y deteccion sensible a
posicion. Ademas, el monocromador ha sido
montado sobre un gonidmetro marca Huber
5202.5 que posee 5 grados de libertad, lo que
permite realizar no solo el alineamiento del
haz monocromatico sobre la muestra sino
también, seleccionar la longitud de onda
mediante la rotacion del monocromador para
utilizar los demas planos de reflexion.

2.2 El sistema de deteccion

El sistema de deteccion [3] fue fabricado por
Instrumentation Associates y esta
conformado por un detector de He3 sensible a
posicion (PSD) marca Reuter & Stokes, el
cual tiene una longitud efectiva de deteccion
de 50 cm y una resoluciéon nominal de 3 mm
con un voltaje de operacion nominal de 1900
V. Un moédulo de codificacion de posicion
(PEM) se utiliza para la lectura de la
informacion a través de una PC. Los
preamplificadores, fuente HV y demas
componentes electronicos han sido propor-
cionados por el fabricante [3]. Los resultados
obtenidos de este trabajo han sido logrados
usando un detector PSD y en el futuro se
tiene planificado ampliar el sistema a 3
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detectores. El detector se encuentra alojado
dentro de un gabinete metalico que ha sido
revestido con materiales de blindaje para
mejorar la relacion sefial/fondo, segiin se
detalla en el siguiente parrafo.

Todas las consideraciones de disefio de este
sistema han tenido en cuenta el bajo flujo
obtenido sobre la muestra por lo cual estd
optimizado para estas condiciones de
operacion.

Tabla 1. Resumen de caracteristicas del difracto-
metro de neutrones Amauta.

Tipo de monocromador  Silicio focalizador

Planos de reflexion del (220), (511), (331)

monocromador

Longitud de onda 0,96 A (220)
neutrones

Distancia entre ejes 350 cm

Distancia entre muestray 90 cm - 145 cm

detector (Ajustable)
Rango de medida 2 theta 20°-80°

Flujo de neutrones sobre
la muestra (n's"'cm-2)

4,15x106

2.3 El blindaje

Un colimador de polietileno de alta densidad
de 120 cm de longitud fue instalado entre el
monocromador y la posicion de la muestra
para reducir el fondo indeseado y mejorar la
relacion sefial/fondo obtenida. El interior del
colimador se acondicion6 como una guia de
neutrones de seccion rectangular de 10 cm x
12 cm revestida en algunos tramos con
planchas de cadmio par reducir la dispersion
de neutrones (Figura 1).

Debido a que el conducto de irradiacion esta
ubicado de forma radial con respecto al
nucleo del reactor, la radiacion gamma que
acompafia a los neutrones que emergen del
conducto es muy alta, adicionalmente la
dispersion de radiacion neutronica y gamma
producida por el monocromador de silicio,
contribuyen a que la tasa de radiacion de
fondo en el recinto experimental sea
sustancialmente alta (< 25 uSv/h) y esto
repercute en el fondo de deteccion del PSD,
lo cual enmascara los picos de difraccion de
una muestra. Por ello, fue necesaria la
instalacion de grandes blindajes para campos
mixtos (gamma/neutrones) y para cuyo
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disefio se ha recurrido tanto a pruebas
experimentales como a simulacion (Figura 1).

Figura 1. Esquema de la disposicion fisica de los
elementos y blindajes del difractometro.

Figura 2. Primer plano del segundo eje. Se
observa a la izquierda el gabinete que contiene el
detector, al medio la posicion de la muestray a la
izquierda, vista parcial del colimador.

El blindaje del detector estd formado por un
cubiculo o gabinete metalico (Figura 2) con
una abertura frontal de 15 cm x 15 cm para
permitir el paso del haz de neutrones
difractado por la muestra. Las paredes de este
blindaje estan revestidas con 50 mm de
parafina, planchas de cadmio de 1 mm de
espesor y planchas de polietileno borado de
5 mm. Adicionalmente, la base y el techo de
este gabinete estd recubierto de planchas de
polietileno borado de alta densidad de 0.3
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mm de espesor. Este blindaje aun cuando
produce un fondo alto debido a la fuerte
dispersion de neutrones y gammas en la sala
experimental del reactor, ha brindado una
relacion sefial/fondo suficiente como para
obtener conclusiones importantes de las
mediciones realizadas.

Con todas estas consideraciones de blindaje
se logrdé obtener una tasa de exposicion
gamma menor a 125 mR/h y un flujo de

neutrones térmicos de 4,15 x 100 n-s'em=2 en
la posicion de la muestra.

2.4 Software

La adquisicion de datos se realiza utilizado el
programa de control del moédulo PEM
(descrita en la seccion del sistema de
deteccion). Este modulo proporciona 4
archivos: con extensiones A y B para la
informaciéon de cada extremo del detector,
uno con extension SUM para el espectro
suma A+B y un espectro POS que representa
los valores de cuentas/posicion, calculado a
partir de la ecuacion de division de carga [3]:

POS = VA / (VA + VB)

Todos los archivos son almacenados en
formato de texto plano con una resolucion de
4096 canales.

Se ha  desarrollado un  programa
(pos2ard.exe) para la lectura archivos tipo
POS, los cuales luego de normalizarse el
angulo central del detector, la distancia
muestra-detector, la resolucion deseada (# de
canales) y las zonas de exclusion de los
espectros, son convertidos en un solo archivo
de formato ARD (Amauta RawData) que
contiene toda la informaciéon de los patrones
de difraccion ya normalizados.

Igualmente, se ha modificado el programa
WinPLOTR para incluirle la lectura de
archivos en formato ARD.

El fabricante ademas proporciona un
conjunto de herramientas de software para
realizar las tareas de calibracion, control,
adquisicion de datos y automatizacion de las
diferentes partes del instrumento.

2.5 Procedimiento experimental

Se procedié primeramente al alineamiento del
haz proveniente del monocromador para
enfocarlo directamente sobre la muestra. Para
ello el detector se coloco detras de la posicion
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del portamuestra directamente sobre el haz
(Figura 3). Se selecciond el plano de
reflexion (220). Dicha seleccion se realizo
mediante un registro de intensidad de los
haces de neutrones difractados usando dos
planos de reflexion de monocromador de
silicio: (220), (331), de los cuales el plano de
reflexion (220) [2] es el que proporciona la
mayor intensidad de neutrones en la posicion
de la muestra (Figura 4). Ademas la relacion
sefial/fondo para este plano también fue la
mas adecuada; la longitud de onda de los
neutrones difractados por este plano es de
1,47 A
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Figura 3. Posiciones del monocromador,
portamuestra y detector para el alineamiento del
haz monocromatico.
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Figura 4. Intensidades de haz difractado para los
planos de reflexion 220 (azul) y 331 (rojo). Se
observa el mayor flujo medido en la posicion de la
muestra y el menor fondo obtenido para el plano
220.

Las muestras usadas fueron: niquel en polvo
y oxido de itrio (Y;03). El niquel posee una
alta seccion eficaz de dispersion para
neutrones térmicos (17,742 b) lo cual facilita
la coleccion del difractograma, por otro lado
el 6xido de itrio es cominmente utilizado en
los difractometros debido a que el
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difractograma logrado presenta muchos picos
bien diferenciados y que es 1util parar la
calibracion del equipo.

Como portamuestra se utilizaron canulas
cilindricas de aluminio de alta pureza debido
a su baja seccion eficaz de dispersion. Estas
canulas tienen paredes de 1mm de espesor y
los diametros y longitudes, varian segun el
volumen de la muestra que se desea irradiar,
el disefio de canulas busca reducir al minimo
el efecto de auto absorcion de neutrones, a la
fecha se dispone de 3 canulas para irradiar
muestras de 13, 20,5 y 32 gr de polvo de
niquel. Estos portamuestras seran reempla-
zados en el futuro por otros fabricados con
vanadio, material que es el mas recomendado
para estos trabajos.

Las primeros difractogramas de niquel en
polvo y Y,0; se obtuvieron con el detector
PSD centrado en 60° (2*theta) y con un
rango de medida de 50° a 70°. Ambas
mediciones se realizaron a una potencia del
reactor de 10 MW y 1 hora de irradiacion,
Figuras 5y 6.
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Figura 5. Difractograma de una muestra de 20.5
gr. de niquel en polvo. El eje horizontal no esta
calibrado y su centro corresponde a un angulo de
60°.
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Figura 6. Difractograma de una muestra de 12.5
gr. de 6xido de itrio en polvo, sin tratamiento
térmico previo. El eje horizontal no est4 calibrado
y su centro corresponde a un angulo de 60°.
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Figura 7. Difractograma de una muestra de 20.5 g de niquel en polvo. Cada parte del difractograma psee
un rango de 20° (en colores) se obtuvo con una potencia de 10 MW y 1 hora de irradiacion. Se muestran
los planos de reflexion correspondientes a cada pico obtenido mediante simulacion.

3. Resultados y Discusion

Con la finalidad de verificar la consistencia
de los resultados anteriores, se realizd la
composicion de un difractogramas a
diferentes posiciones del detector PSD;
cubriendo un rango de 20° a 80° (2*theta)
para una muestra de niquel en polvo y para
lo cual se registraron 5 mediciones en
angulos diferentes del detector (30°, 40°, 50°,
60° y 70°). En todos los casos se redujo el
espectro a un rango de 20° para eliminar la
informacion lateral no significativa o con
errores debido a la atenuacion producida por
el ancho de la ventana del blindaje. En el
difractograma compuesto se puede observar
la coincidencia de los picos de difraccion
(Figura 7). Pequeios ajustes de desplaza-
miento fueron realizados con el programa
WinPLOTR para corregir los errores de
alineamiento durante el posicionamiento del
detector

Tabla 2. Correspondencia entre los valores
simulado y medido del angulo 20 correspondiente
a diversos indices hkl.

20 20
ikt Sim.  Med. hid Sim. Med.
111 27,033 272 222 55739 559
200 31,315 31,5 400 65,336 65,6
220 44,875 449 331 72,059 723
311 53,174 53,3 420 74240 74,5
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Estos resultados han sido contrastados con
los obtenidos por simulacion utilizando el
programa PowderCell 2.4. En este proceso se
simulé la difraccion de neutrones para
cristales de niquel, con A, = 1,55 A,
correspondiente a la longitud de onda
obtenida del plano de reflexion del
monocromador (220). Considerando que la
celda unidad de un cristal de niquel es de tipo
FCC y grupo espacial Fm3m, los indices hkl
para lo picos logrados en la simulacion
coinciden con los obtenidos en la difraccion
mostrada en la Figura 7 (Tabla 2). Sin
embargo, las intensidades difieren bastante de
la simulacion debido al fondo muy elevado
que enmascara las intensidades correctas de
los picos. A esto se suma las correcciones
realizadas para el alineamiento de los
difractogramas individuales.

4. Conclusiones

Estos primeros patrones de difraccion han
demostrado la viabilidad de realizar este tipo
de estudios en el reactor RP-10 sin cambiar
las condiciones de operacion actuales. Sin
embargo, se requiere realizar cambios
significativos para mejorar la resolucion y la
sensibilidad del equipo. Es importante reducir
el fondo producido por dispersion, lo cual
implica el aumento en la cantidad y calidad



IPEN

Informe Cientifico Tecnolégico 2008

de los blindajes utilizados. Por otro lado, la
instalacion de dos detectores PSD adicionales
al que ya se tiene instalado aumentard en
forma importante la sensibilidad. Debido a
que es necesaria la toma de varios
difractogramas para completar un rango
amplio de angulos de interés; las acciones
mencionadas son de gran importancia para
mejorar las caracteristicas del equipo,
manteniendo las condiciones actuales de
operacion: 10 MW vy tiempos de coleccion de
1 hora por cada difractograma.
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