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RESUMO

Este trabalho teve como objetivo determinar os parametros f, ¢, indice espectral e
temperatura de néutrons na mesa (parada e girando) e no tubo central do
REATOR [PR-R1, visando a aplicagdo da técnica de ativacao neutrénica
paramétrica ko. E um método monopadrao de analise quimica por ativacéo
neutrdnica de aplicacdo bastante geral que elimina preparacbes tediosas de
curvas de padrbes, com capacidade analitica quantitativa multielementar e com

uma exatiddo comparavel ao método relativo classico

Os paréfnetros o e f foram determinados usando o método de monitores nus. Para
o, foram usados 3 monitores: '¥Au, %Zr e ®Zr e no caso de f, a determinagéo foi
feita usando o monitor bi-isotépico **Zr e **Zr. A temperatura de néutrons foi
calculada através do método direto, usando "CLu, *Zr ®zr e "Au. Calcula-se a
fungdo g(T,) de Westcott para o ""®Lu e o resultado ¢ interpolado na tabela de

Grintakis e Kim (1975), determinando assim a temperatura dos néutrons.

Na determinacac dos par&@metros foram usadas solucées de Au (feitas a partir de
folha de Au, NBS, 99%), Lu (LuO», Johnson Matthey Company - JMC) e Zr (ZrO2 e
folha metalica, Johnson Mattey Company 99,99% and Zry - 4, 98,14% of Zr,
National Bureau of Standard- NBS).

Para checar a metodologia € a qualidade dos parametros determinados, foram
analisados diversos materiais de referéncia e amostras de intercomparagoes
(sedimentos do projeto AIEAVARCAL XXVI). Os materiais de referéncia analisados
foram: GXR-2, GXR-5 e GXR-6 do United States Geological Survey (USGS} e
Soil-5, Soil-7 e SL-1 da Agéncia Internacional de Energia Atémica (AIEA).

Palavras chave: Ativacao neutrdnica, métodos paramétricos, ko.



ABSTRACT

This research intended to determine the nuclear parameters a, f, spectral index
and neutron temperature in several irradiations positions of the TRIGA MARK |
IPR-R1 reactor, for use on the parameiric method kp in the CDTN. Kp is a
monostandard method of neutron activation analysis. It is, on the whole,
experimentally simple, flexible and an important tool for accurate and convenient

standardization in instrumental multi-element analysis.

At the time the parameters were determined at the rotatory rack, lower layer and in
the central thimble: a was calculated applying the three bare monitor method
using "YAu, ¥Zr and %2Zr; f determination was done according to the bare bi -
isotopic method; neutron temperature was calculated through the direct method
using 'L, *Zr, **Zr and "¥Au and the Westcott's g(T,) function for the ""®Lu was
calculated and the result was interpolated in the Grintakis and Kim (1975) Table,

determining the neutron temperature.

The procedure to check the parameters consisted in using standard solutions of Au
(metal foil, NBS), Lu (LuO,, Johnson Mattey Company - JMC) and Zr (ZrO, and
metal foil, Johnson Matiey Company 99,99% and Zry — 4: 98,14% of Zr, National
Bureau of Standard- NBS).

Several cerified reference materials and two samples of intercomparisons
(samples of sediment of the IAEAVARCAL XXVI project) have been analysed by
means of ko - INAA in order to verify the efficiency of the method and the quality of
the parameters. The certified reference materials were: GXR-2, GXR-5 and GXR-6
of the United States Geological Survey (USGS) and Soil-5, Soil-7 and SL-1 of the
International Atomic Energy Agency (IAEA).

Key words: Neutron activation, parametric methods, ko method.
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Introducao

INTRODUGAO

A ativagdo neutrénica € uma técnica radioanalitica qualitativa e quantitativa para
determinacéo de elementos estaveis, baseada na transmutagio nuclear provocada

pela colisdo de néutrons com o nucleo e posterior medida da radiagdo produzida.

E um campo relativamente sélido e as inovacdes metodolégicas sdo relativamente
poucas. O numero de publicacdes sobre o tema € hoje em torno de 50% maior que
na década passada, principalmente, devido ao nimero crescente de aplicactes da

técnica.

O processo envolve a preparagdo de amosiras para irradiagio, irradiacdo com
néutrons (geralmente térmicos e epitérmicos), detecgdo da radiacdo produzida

{geralmente raios gama) e processamento de dados.

tniciaimente eram utilizados na medida e identificacdo de raios gama, detectores de
cintilacdo de Nal (Tl) que apresentavam baixa resolugdo em energia, o que devido
ao grande numero de radionuclideos gerados, tornava necessana a separac@o

radioquimica dos elementos para se eliminar a superposigéo de picos do especiro.

A partir da década de 60, com o advento dos detectores semiconduiores de
germanio de alta resolugdo, aliado ac uso dos analisadores multicanais, houve um
grande avango na determinacao de muitos elementos, eliminando em grande parie a
necessidade e os erros do tratamento radioguimico.

Atuzimente, estio disponiveis sofisticados programas de analise espectral,
ferramentas poderosas na ativacao neutrénica.



Infroduc¢ao

Entre as caracteristicas mais importantes da técnica destacam-se:;
e grande variedade de elementos analisaveis: em torno de 70% dos elementos

naturais apresentam propriedades nucieares adequadas para analise; capacidade
de analise multielementar simultanea;

+« pequenas possibilidades de contaminagdo da amostra ou perdas do anatioc
durante a determinacéo: a manipulacéo da amostra antes da irradiagdo € minima.
Em gerai, nao se necessita nenhuma decomposicao seja por fusdo ou atagues
acidos, como na maioria dos métodos quimicos instrumentais. Como conseqléncia,
nao se necessila fazer preparagdes de brancos para comrecao de resultados, assim
como preocupar-se com perdas por volatilizaggo, adsorcdo e ouftras causas

inerentes a etapa de decomposicao,

« grande sensibilidade e uma ampla faixa de trabatho: em gerai se frabaltha em
concentragbes que variam entre partes por bithdo (ppb) e porcentagens. Por outro
lado, pode-se analisar amostras com massas que variam de fragfes de miligrama a
gquilograma,

» compiementariedade com relagdo a oufros métodos de analise: existem varios
elementos dificeis de analisar por outras técnicas guimicas, porém, faciimente
analisaveis utilizando reagbes nucleares de transmutacdo e vice-versa. Por outro
lado a natureza dos erros que 0s metodos nucleares estdo sujeitos sdo diferentes
dos meétodos quimicos. Esta propriedade permite a verificagdo dos resuitados para
um grande numero de elementos mediante o uso paralelo dos dois tipos de técnicas;

* capacidade multielementar combinada com a sensibilidade e especificidade que
constituem uma grande vantagem quando a quantidade de amosira disponivel &
pequena por diversas razdes: material arqueologico ou artistico, amostras de tecidos
biologicos, evidéncia forense, etc. Uma vantagem adicional nesse tipo de amostra
consiste em que a aliguota analisada nao é desfruida, podendo-se guardar ou
utilizar para outros fins ou estudos.
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Apesar das caracteristicas apontadas, existem algumas desvantagens como:

¢ adependéncia de facilidades de irradiagéo (um reator nuclear) e
¢ as limitacdes impostas para manijpulagéo de materiais radioativos.

Um outro obstaculo a seu uso, especialmente no caso de aplicactes industriais, é o

morose procedimento de analise.

Na analise de tragos e ultra-racos, principalmente onde radionuclideos de meia vida
longa sdo envolvidos, os periodos de irradia¢do de muitas horas, ou mesmo dias e
tempos de medidas de até dezenas de horas por amostra. Aiém disso, nesses casos
ocasionalmente sdo necessarios longos periodos a de espera para reduzir efeitos de
matriz quando a analise é ndo destrutiva.

Muitos avangos tém sido alcancados dentro da técnica ao iongo do tempo, visando
principalmente, ampliar o numero de elementos analisados, realizando uma
determinag@o com boa precisao e exatiddo. Assim, métodos que se baseiam na
producéo de elementos de meia vida curta (na faixa de microssegundos a
segundos), afivacdo com producdo de raios gama prontos € os métodos
paramétricos surgiram como ferramentas especiais dentro da técnica.

Entre os métodos paramétricos, 0 método de um simples comparador, tem sido
amplamente avaliado e criticado, desde 1965, e ao longo desse tempo, tem
demonstrade que é t8o preciso e exato quanto o meétodo relativo (analise por
ativacao neutronica com o uso de padrdes).

O método monopadréo foi inicialmente aplicado por Fukai € Meinke (1959) na
analise de amostras biolégicas, mais tarde Girardi et al (1965) fizeram uma avaliacdo
critica do método e estabeleceram um fator para cada elemento, usando dados
refativos a irradiag@o e detecg@o obtidos com um comparador de cobalto. Esse
método, no entanto, utilizava detectores de cintilaggdo de Nal (TI), adotava a
convengdo simples desenvolvida por Hoégdahl (1965) na qual ndo se considera

desvios da lei 1/v para calculo de secgao de choque efetiva e limitava-se a uma

3



Introducgéo

posicdo de iradiacdo com baixo fluxo epitermico, onde a disiribuicdo de néutrons
nao sofresse variagdes. Além disso, usava uma determinada geometria de deteccio,
de forma que a secgdo de choque efetiva para néutrons (probabilidade da reagéo

nuclear (n,y)) e a eficiéncia de deteccdo néo variassem.

Posteriormente, De Corte et al (1971, 2001¢) e Dung (2003b) propuseram o método
do comparador triplo, um metedo mais fiexivel que permitia a reavaliacdo do fator
estabelecido para cada elemenio, em relacdo a posicdo de irradiacdo usando
comparadores de ouro, cobalio e indio. Paraielamente, Dubinskaya (1971) estudou a
aplicacdo de monitores de irradiacdo de cobre, mantendo a fiexibilidade em relacao
a posicao de irradiacéo.

Numa tentativa de tomar o metodo do comparador friplo ainda mais flexivel em
relacdo as condigbes de irradiacdo e também de medida, Simonits et al (1975, 1976,
1980) propuseram o método intitulado ko. Esse novo fator estabelecido, independia
do espectro de néutrons na posigao de irradiacdo e das caracteristicas do detector
utilizado. Subseqlentemente, outros {rabathos desenvolvidos procuraram
aperfeicoar esse método, testando novos monitores para determinacdo da razdo
entre fluxo térmico e epitémmico, corrigindo os desvios do fluxo epitérmico que
afetam a integral de ressonancia (DE CORTE et al, 1982a e 1981; EL NIMR et al,
1981; MOENS et al, 1979b), publicando compilacdes de fatores nucleares
(SIMONITS et al, 1984; MOENS et al, 1984; ALGHEM et al, 2006, DE CORTE e
SIMONITS, 2003), atualizando valores de integrais de ressonancia (BEREZNAI et al,
1977, DE CORTE et al; 1979a e 1979b; WEIZHI ¢ BANGFA, 1993) e promovendo
intercomparacdes.

Também Kim e Stérk (1970}, tomando como base o método do comparador {ripio
(MOENS et al, 1979; BECKER et al, 1992; CHUNG et al, 2008), introduziram,
anteriormente ao método ke, uma outra versao do meétodo monopadrio, substituindo
a convengdo de Hogdahl pela convengdo de Wescott (WESTCOTT et al, 1958).
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Através dos anos, muitas varianies dos métodos paramétricos absolutos e de um
simples comparador, vém sendo propostos e aplicados, € n&o ha nenhuma dlvida
de suas utilidades em muitos campos de aplicacGo da AAN (Analise por ativacio
neutronica). Esses esforgos, entretanto, nd@o levaram a um procedimento
combinando simplicidade experimental, exatidao, flexibilidade (irradiagdo e

contagem) e conveniéncia para computacéo.

Estes quatros aspectos foram os principais responsaveis pelo surgimento, em 1974,
da idéia do método k.

0O objetivo do trabatho foi determinar alguns paréametros nucleares em diversas
posicoes de imadiacdo do reator TRIGA MARK i PR R1 do CDTN {(Ceniro de
Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear) para utilizacdo do método ky de andlise por
ativacéo neutrénica usando as convengdes de Hogdahl e Westcott. E um método
radioquimico monopadrao de aplicacdo bastante geral, gque elimina preparagoes
tediosas de curvas de padrdes, com capacidade analitica quantitativa multielementar

e com uma exatiddo comparavel ao método radioguimico ciassico.
Os parametros a ser determinados sao:

» Relacdo f entre os fluxos de néutrons térmicos (g) e epitérmicos (ge);

» Fator o de correcdo para integrais de ressondncia pela nao idealidade da
distribuicdo do fluxo de néuirons epitérmicos;

» Indice espectral;

» Temperatura de néutrons, fator determinante na medida do desvio de
comportamento da secgio de chogue na regido térmica.
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1 FUNDAMENTOS TEORICOS

1.1. Reatores de pesquisa

Os reatores nucleares de pesquisa tém sido largamente utilizados em diversos
campos do conhecimento humano, como em medicina, aplicacao industrial,

desenvolvimento de novos materiais, agricultura, treinamento e outras areas.

Existem mais reatores de pesquisa do tipo TRIGA, em funcionamento em diversos
paises do mundo, do que qualquer outro tipo de reator similar. Sua seguranca
inerente é baseada em seu combustivel, o qual é fabricado em uma mistura metalica
e homogénea com o moderador. Esse moderador, o hidreto de zircénio, misturado
ao uranio do combustivel, garante ao reator um coeficiente negativo de temperatura,

permitindo assim, operagdes mais seguras.

1.2. Reator Triga - IPR - R1

O reator IPR-R1, do centro de desenvolvimento da tecnologia nuclear, em Belo
Horizonte, € um reator do tipo TRIGA, fabricado pela GULF GENERAL ATOMIC
(USA), projetado para funcionar em regime continuo até a poténcia de 100kW. As
FIGURAS 1 e 2 apresentam uma foto do reator e um desenho em corte do seu pogo

respectivamente com os componentes principais.

O nucleo do reator FIGURA 3, forma um reticulado cilindrico com 91 posigées, onde
estao instalados 63 elementos combustiveis-moderadores. Esses componentes sao
dispostos formando anéis concéntricos e sdo mantidos em posigdo vertical
suportados por duas grades circulares. O nucleo € circundado por um refletor de
grafita. Uma coluna de aproximadamente 5m de ag_ua faz a bhnc_:_i_ag(_em em relagao

ao topo do pogo. | FECA CENTRAL!

™
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FIGURA 1 — Reator Nuclear de Pesquisa TRIGA IPR-R1.

MECANISMO DE ACIONAMENTO DAS BARRAS DE CONTROLE

COMANDO E INDICADOR DE POSIGAO
DA MESA GIRATORIA

SISTEMA
PNEUMATICO

TUBO DE ACESSO
A MESA GRATORIA

MESA GIRATORIA

TANGUE DE
ALUMINIO
CAMARA DE
IONIZAGAD :

TANGUES DE
CHAPA DE AGO

FIGURA 2 - Vista em Corte do Reator.
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O Combustivel
O Grafita

@ Barra Controle
O Tubo Central

@ Fonte
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FIGURA 3 - Nacleo do Reator: a) Diagrama, b) Maquete e c) Placa Superior (MESQUITA, 2005)
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O reator entrou em operagdo em novembro de 1960, tendo sido utilizado desde
entao, como ferramenta de pesquisa e desenvolvimento em diversas areas, como
radioquimica, fisica de reatores, controle de materiais, engenharia ambiental e

aplicacoes industriais.

Utiliza como combustivel o uranio enriquecido a 20%, como refletor a grafite @ como
moderador principal o hidreto de zircdnio. O nucleo € refrigerado com agua leve
desmineralizada, que serve também de moderador adicional e como blindagem

biolégica.

O controle do reator é efetuado através da operacdo de 3 barras absorvedoras de
néutrons, contendo carboneto de boro. Para a partida do reator é utilizada uma fonte

actinio-berilio.

O reator apresenta 4 dispositivos de irradiagédo de amostras: um tubo central, uma
mesa giratoria e dois terminais pneumaticos. Para o acompanhamento da evolugéo
do fluxo de néutrons e da poténcia do reator sdo utilizados quatro detectores de
néutrons, todos localizados na periferia do nucleo, junto a face externa do refletor.

A operacao do reator é efetuada através de uma mesa de controle, onde se
localizam os comandos de barras de controle e os medidores e sinalizadores de

todos os parametros de operacgao.

Um sistema de refrigeragdo agua-agua, constituido de um trocador de calor e uma
torre de refrigeracdo, permite o resfriamento do nucleo para operagées continuas a
plena poténcia. Um sistema de desmineralizagcdo com utilizacéo de resinas de troca

ibnica mantém o nivel de pureza da agua de refrigeracao.

10
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1.2.1. Instrumentagéo e controle

A instrumentacdo associada & operagdo do reator IPR-R1 inclui medidores de
poténcia, de temperatura, de condutividade, de radicatividade da agua de

refrigeracao e de areas diversas na sala do reator:

Canal de partida: medidor iogaritmico da taxa de contagem gue mede, através de

uma camara de fiss&o, a evolugéo do nivel de néutrons durante a partida do reator.

Canais de poténcia: consistem em irés canais associados a cAmaras de ionizacio,
sendo duas compensadas € uma ndo compensada. Os canais associados as
camaras compensadas estdo acoplados a registradores e indicadores, que permitem
o registro e leitura do nivel de poténcia. O canal associado a camara de ionizagdo
nao compensada indica em porcentagem, o nivel de poténcia em relacdo a poténcia
maxima.

Medidores de femperatura: fomecem a temperatura da dgua na entrada e na saida
do trocador de calor do sistema de réfrigeragéo.

Medidores de condutividade: fomecem a condutividade da agua na entrada e na
saida do sistema de refngeracéo e ainda na enfrada © na saida do sistema de
resinas troca-ions do fratamento de agua do reator.

Medidores de radioatividade da agua fomecem, através de deteciores GEIGER, ©

nivel de radiacao da agua de refrigeracao.

Monitores de area: instalados na borda do pogo do reator e junto ao sistema de
resinas iroca-ions, servem para monitorar o nivel de radiacéo durante a retirada de

amostras. Sinais de alarme sonoro-luminosos estao acoplados ao sistema.

UNICAMP
BIsLIOTECA CENTRAL
CEsAR LATTES 11
DESENYOLVIMENTO DE COLECAD
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Mesa de controle: na mesa de controle encontram-se os comandos das barras de
controle e seus indicadores de posic&o, acionador de controle automatico e seletor
de nivel de poténcia desejado, sinalizadores de desligamento, aita voitagem,

percentual de poténcia, periodo, registradores, refrigeracdo e monitores de agua e
de area.

1.2.2. Dispositivos de irradiagao

Tubo central: tubo de aluminio que penetra a regi@o central do nicleo permitindo 2

irradiacao de amostras sob fluxo mais intenso do reator.

Mesa giratoria: aiojada numa cavidade anular de grafita, comporta 40 receptaculos
para amostras, montadas em um suporte giratdrio, que acoplado a um mecanismo
de rotacao automatico, permite a irradiacdo das amostras sob um fluxo de néutrons
uniforme.

Terminais pneumaticos: dois terminais de succ@o de ar, constituidos por
venioinhas e valvulas apropriadas, permitem a infroducao e a refirada de amostras
no reator. Um dos terminais se aloja na periferia do nucleo e o outro junto a face
externa do refletor.

1.2.3. Seguranca e radioprotegédo

A operacac do reator envolve problemas de seguranca e radioprotecdo, que estio
associados ndo s6 a operagdo em si, como tambem, a radioatividade induzida nos
varios materiais imadiados. Diversos dispositivos desligam automaticamente o reator
ou impedem a sua partida quando nado s@o satisfeitos certos requisitos de
seguranca. Entre os requisifos se destacam:. a interrupg@o de energia elétrica,

periodo inferior a valor pré-determinado, niveis de poténcia superiores a valores pré-
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fixados, falta de tensd@c nos detectores de néulrons, chave de partida desligada e
falta de energizacéo da mesa de controle.

Para evitar que © pessoal de operacéo receba doses de radiacdo superiores as
permitidas pela legislacao vigente séo previstos diversos dispositivos e normas de
procedimento. Além dos diversos moniiores de agua e de area acoplados & mesa de
operacéo, saoc utilizados detectores portateis que permitem monitorar as fontes de
radiacido em cada focal. S30 utiizados, ainda, fimes e canefas dosimétricas
individuais, emn toda area do reator.

Para rmanipulacdo de amostras mais ativas sdo usadas pincas especiais € em Casos

de manipulagdo dos combustiveis irradiados, blindagens e roupas especiais.

1.2.4. Operacao do reator

Para que o reator possa operar num niveli de poténcia apreciavel, devem existir
condicoes para passar ¢ sistema de um estado sub-critico a um estado critico, com

passagens temporarias por estados supercriticos.

No caso do reator IPR-R1, essas alteragdes do estado de criticalidade do sisiema
sdo realizadas através do deslocamento de trés barras de controle: seguranga,
controle grosso e reguiadora.

Antes de cada operacio, uma lista de verificacdo de toda a instrumentacao do reator

deve ser preenchida, para que possam ser conferidas as condigcbes de operacéo do

mesmo.
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1.2.5. Campos de utilizagao do reator

Aplicacdes industriais: Os istopos produzidos para uso como tracadores
radioativos (Mn-56, Fe-59, Co-60, Br-82, Au-198), sdo utilizados em:

estudos das condigdes de escoamento de oleodutos;

medidas de vazao em bombas e turbinas hidraulicas;

estudos de desgastes provocados em minerodutos;

controle de desgastes em altos fornos;

determinacéo do tempo de permanéncia de clinquer em moinhos de bola de
fabricas de cimento e diversos trabalhos na area.

Engenharia ambiental: Foram realizados diversos estudos de sedimeniologia de
fundo (transporte por arraste) e de suspensfo, em diversos portos do Brasil
utilizando os isbtopos Cr-51, Mn-56, Br-82, ir-192 e Au-198. Foram realizadas
também, medidas de poluigdo oceénica por efluentes liquidos e rejeitos sélidos e

medidas de vazdes de rios e ribeirdes.

Biologia e medicina: Realizacdo de pesquisas com Schistosoma Mansoni,
incorporag&o de Na-24 em tumores de coelhos albinos, efeitos terapéuticos do Au-
198 em infiltracdes intra-articulares e razéo de eliminacio de ferro em triotomidas
com Fe-59.

Dosimetria e irradiagdo: Dosimetria de radiagdo gama no reator IPR-R1,
monitoragéo da poténcia do reator com N-16, utilizagdo de turmalina como dosimetro

de néutrons, etc.
Fisica do estado sélido e nuclear: Efeito Méssbauer em LiFeQ; e LiF, geracéo de

defeitos de cromatos de potassio, fosfato de amonia e formagao de centros de cor e
dosagem de cristais como KCI, LiF, kunzita e turmalina.

14
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Fisica de reatores: Medidas de fiuxo e distribuicdo de néutrons em locais de
irradiag&o do reator, medidas de reatividade no nucleo e espectrometria de néutrons,
andlise de ruido e andlise de produtos de fisséo nos elementos combustiveis.

Radioquimica: Estudos de radidlise em complexos de Co e Cr, produgdo de “Ca e
Cr, determinagéo de Cu e Au em cristais de KCl. Dosagem de Au e Pt em rochas
ultra-basicas, estudos sobre reacdo '®Cd (n,p) "Ag. Determinagio de diversos
elementos em varias matrizes, andlise de uranio e torio em minérios, determinacéo
de contaminantes em tintas utilizadas no programa nuclear, determinacéo de metais
pesados de pacientes acometidos de leucopenia e em soro sanguinec de
funcionarios da industria sidertrgica, estudos de contaminantes em aguas de minas

e rios, entre outros.

Técnicas nucleares: implantacido do métode de fransmissdc de néutrons no
espectro ‘maxwelliano” para controle de pureza de materiais nucleares, medidas de
secgdo de choque para néufrons monocromatizadores em materiais diversos e,

neutrongrafia para controle de qualidade.

Treinamento: O reator tem sido ulilizado para treinamento de pesscal do proprio
centro nas areas de seguranca e radioprotec8o e andlise por ativagio, comd
também, para aulas praticas de alunos, dos cursos de graduacdo, em Engenharia
Nuciear e pds-graduacdc em Ciéncias e Tecnicas Nucleares da Escola de
Engenharia da UFMG.

Além de estagios para alunos do instituto Militar de Engenharia e da Escola de
Ensino Especializado do Exército, tém sido treinados todos os operadores das
centrais Nucleares de ANGRA | e I, através do Curso de Treinamento de
Operadores em Reatores de Pesquisa (CTORP).
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1.3. Espectro de energia dos néutrons do reator

A analise por ativacdo neutrdnica utiiza preferenciaimente, a reagdo nuclear (n,y )
produzida por néutrons termicos e epitérmicos. Dentre as fontes de néutrons
existentes, o reator nuclear oferece as vantagens de maior sensibilidade analitica

(alto fluxo) e ativacao de muitos isotopos (espectro amplo).

O principio de funcionamento dos reatores nucleares € a fiss3o de isOtopos pesados
como o 2y, #%pu, 28. Esses isotopos chamados materiais fisseis (ou férteis como
o ), produzem uma média de 2 a 3 néutrons por fisséo, com energias entre 0 e
15 MeV.

Uma vez iniciada a fissdo do combustivel nuclear, parte dos néutrons produzidos €

utilizada para provocar novas fissges, mantendo a reacdo em cadeia.

Em um reator, a taxa de reacdo por nucleo, R, de um nuclideo € dada por (DE
CORTE, 1986b):

R=[olp (o) = [o(E)p (ENE ()

Com:
o (v) - secdo de choque para reagdes (n,y) em barn [1barn = 10 cm?], a velocidade
v do néutron em cm.s™;
o (E) - se¢do de choque para reagbes (n,7), a energia £ (eV) do néutron,
o (v} - fluxo de néutrons diferencial (ou por unidade de veiocidade em unidades de
cm™), a velocidade v do néutron;
@(E) - fluxo de néutrons diferencial (ou por unidade de energia em unidades de

cm?s™ eV?), a energia £ do néutron,
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o (v) = f(o(E)), com E [erg = 6,2415.10"" eV] = 1/2 m, v ? (m,, massa de repouso do
néutron = 1,6749.10%%g).
@' (v)dv = ¢'(B)JE (ambos em cm™2s™).

1.3.1. Se¢do de choque para reagoes (n, v) e fluxo de néutrons

A probabilidade de ocorréncia de uma reagdo nuclear & representada por uma
secgdo de chogue que decresce com a energia do néutron incidente. Isto &
explicado pelo fato de que o tempo em que os néutrons permanecem ro ¢ampo de
ac@o das forgas nucleares diminui com o aumento da velocidade do néutron,
diminuindo, dessa forma, a probabilidade de captura eletrénica. Esse fenémeno €
conhecido como alei 1/v.

Para determinadas energias, a secgdo de choque se eleva rapidamente. Esses
maximos aparecem em energias ressonantes que levam a formagao de um nucleo
de existéncia mais provavel. A energia de ressonancia € igual a soma da energia
cinélica e da energia de ligacdo do néutron correspondendo & diferenca energética
entre dois niveis nucleares. Entéo, a secgdo de choque para a captura neutrdnica
segue aproximadamente, uma relagdo com o inverso da velocidade do néutron ou
da raiz de sua energia:

o (V) ~ 1 ou o (E) ~ 1VE (log o (E) versus log E € linear com inclinagdo -%)
v

(FIGURA 4).

No TRIGA MARK-|, reator de pesquisa do tipo térmico, os néutrons produzidos por
fissdo nuclear podem ser utilizados numa extensa faixa de energia em torno
de 0 a 2 MeV. Proximo a fonte de néutrons, a energia destes € alta, porém, apos
choques sucessivos com os nicleos dos atomos do meio moderador, ha perda de
energia até que seja atingido o equilibrio térmico com o meio.
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Os néutrons gerados por fissdo apresentam uma distribuicio energética particular,

denominada espectro de fissdo. A distribuicio do fluxo, ¢ (E) versus E, é subdividida
em trés regides (FIGURA 5):

um espectro de fissdo ou de néutrons rapidos, descrito pela distribuicdo Watt (ver
extremo direito da FIGURA 5 apresentando um maximo em torno de 0,7 MeV).
Como o (v} € muito pequeno nessa regido a contribuicdo de reacbes (n,7)

induzidas por néutrons rapidos, na taxa de reagéo, podendo ser negligenciado;

espectro de néutrons epitermicos (intermediario, em processo de moderacdo)
que pode ser descrito de uma forma ideal por ¢ (E) ~ 1/E. O limite inferior dessa
regiao € w7 , onde u € uma constante caracteristica do moderador, usado no

reator;

um espectro de néutrons de baixa energia que apds processo de moderagao,
estdo em equilibrio térmico com o meio. Esse espectro pode ser descrifo pela
distribuicdo de MAXWELL-BOLTZMANN. Em um grafico ¢'(E) versus £ ou n'(v)
versus v, o ponto maximo da curva (energia ou velocidade mais provavel) esta
situado a E(Tn) = KT, ou v(Tp) = [2E(Tn)ma]'? = [2kTo/mn]'?, respectivamente [k =
constante de Boltzmann = 1,3807.107° erg. K'; T, = temperatura do néutron de
energia mais provavel, em K]. Em condigdes normais: To = 293,15 K, Ep= 0,0253
eV, v = 2200 m s™; o valor o w) = op secdio de choque a velocidade de 2200

m.s™.
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FIGURA 4 - Seccdo de choque o(E) para reagoes (n,y) versus E em escala log-log (DE CORTE,
1886b).
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FIGURA § - Distribuigdo do fluxo de néutrons do reator ¢'(E) versus E em escala log-log (DE
CORTE, 1986b).
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1.3.2. Energia efetiva de corte de cadmio

Antes de falar sobre as convencOes, especialmente a de HOGDAHL, séo
necessarios alguns conceitos sobre a energia de corte de cadmio. Quando se
pretende selecionar as energias dos néufrons, que atingirdo uma dada amostra,
utiliza-se de filtros. O material desses filiros deve possuir propriedade nuclear
apropriada: alta secgéo de choque para absorgédo de néutrons térmicos, ou seja, aita
absor¢éo de néutrons na regido de baixa energia do espectro de energia.

0O Cd, Gd, B, Sm e o Rh sdo elementos que apresentam essa propriedade. Desses,
0 mais usado é o cadmio, pela sua facilidade de manuseio e sec¢do de choque para
reagdes (n,7) excepcionalmente alta, devido principaimente ao isétopo ''°Cd,
abundancia isotdpica de 12,3%(\fa!or estimado para esse nuclideo 2,5.10% m?
combinada com uma ressonancia em 0,178 eV, FIGURA 8a), o que lhe confere
caracteristicas de excelente filtro, para barrar os néufrons térmicos. Assim, quando
se irradia uma amostra sob uma cobertura de cadmio, a taxa de reacdo (n,y) para

néutrons térmicos é drasticamente reduzida.

A energia efetiva de corte, E., € definida como a energia de corte de um filtro perfeifo
permitindo que uma amostra tenha 0 mesmo numero de absorgdes que em outro
filtro de cadmio.

Considera-se na pratica a E; do cadmio, como limite superior de energia dos

néutrons absorvidos ou o limite inferior de energia do fluxo epitérmico (FIGURA 6a).

Uma funcéo de transmiss&o, T(E), simplificada para Cd considerando uma cobertura
de 1mm de espessura é mostrada na FIGURA 6b.

Ela pode ser calculada por (DE CORTE, 1986b):
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N LG, o4 (E)

T(E)=e ¥ (-2)

Com:

5 - massa especifica do cadmio=8,642 g cm™
Nz - nimero de Avogadro

L - espessura da folha de cadmio = 0,1 cm

M -massa molar

Ot ca - secgéo de choque total do cadmio em cm? (soma das sectes de choque

de cada is6topo natural do cadmio, FIGURA 6a)
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FIGURA 6 {a) Secgido de choque total do Cd (Swwcd (E)), versus E e (b) fungdes de transmisséo
de néutrons do Cd, T(E) e t{E), versus E (DE CORTE, 1986b), onde t(E} € uma funcéo de
transmissao ideal, tipo degrau.

22



Capitulo |

1.4. Equacgao geral da analise por ativagido neutronica

A equacdo matematica do processo de ativagdo neutrdnica exprime
gquantitativamente cada etapa do processo e fornece os resultados através do
tratamento dos dados experimentais obtidos (SILVA, 1991}

A taxa de formacdo de atomos de um nuclideo B, Fa, no processo de afivagéo é
proporcional ac numerc de atomos do isdGtopo A presentes no alvo A, ao fluxo
neutrdnico, e a seccdo de chogque (probabilidade de captura). Esse processo pode
ser representado pela reacéo:

A+n—24«>pB
dN
Fy =E$_:NAOA¢ {I-3)

Onde:

Fs - numero de atomos do radionuclideo B que se formam por unidade de tempo
[s7]

N4 - nimero de atomos do is6topo A

oa - seccdo de chogue do nuclideo A [bam = 102* em?]

o -fluxo total de néutrons [néutrons cm™?s™]

Se durante a irradiagéo o nuclideo B decai ao mesmo tempo em que ¢ formado

através da reacgéo: B —22— produtos , entdo a taxa de produgio é igual &

dN
Fo=—I=(N,0,0)-(1;N;) (14)
Onde:
Ag - constante de decaimento do radionuclideo Bfs™.
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A solucdo da equagéo (I-4) para um tempo t; de irradiacdo é:

Noz NaOaf (1 i) (1-5)

B

QOu, em termos de atividade:

A= N,o,p(1-e) (-6)

Onde:

i - tempo de irradiacéo

Ag - alividade produzida do nuclideo B ao final da irradiagdo [desintegracaols], o
termo entre parénteses € o fator de saturagdo em geral representado pelo
simbolo S.

Considerando que A seja isdtopo de um elemento quimico A, a ser guantificado

(analito), o0 numero de atomos N4 € dado por:

NA - NAvcg_aAw (I'?)
M,

Substituindo (I-7) em (I-6) obtem-se uma das formas da egquacdo geral (ou

fundamental) da analise por ativagdo:

4 :WNAETAW o pll-e ) (1-8)
Onde:
Navog. - NUmero de Avogadro = 6,02.10%mof™
8a - abundancia isotopica do isdtopo A
W - massa do elemento existente no alvo (g)

Ma - massa molar do elemento A (g/mol)

24



Capitulo |

A atividade Ag pode ser corrigida pelo fator de decaimento para qualquer tempo
transcorrido a partir do final da irradiacao:

Avog 9.4 w

_N

A, o, (0(1 — et )e“““ (1-9)

A

Onde:

e '« _fator de decaimento

tq -tempo de decaimento

A atividade Ag pode ser avaliada pela medida da radiagéo produzida, corrigindo-se ¢
decaimento duranie o tempo de medida (tn):

No caso do experimento de detecgao de radiagdo gama, em um espectro gama de
alta resolucéo, essa atividade esta relacionada a area experimental do pico ou raia

de um foton gama, de uma dada energia, associada ao nuclideo em analise:

m (1-11)

Onde:
Ay _ atividade medida [desintegracao/s), para fotons gama de uma dada energia do
nuclideo B

g, - eficiéncia de deteccéo na energia medida

P, - porcentagem de emissdo y por desintegracdo do nuclideo B, isto ¢, P, € a
abundancia relativa do fotopico de energia considerada

Ci - contagem liquida (area liguida do fotopico)

tn - tempo de medida, ou de contagem, pelo detetor de radiacéo
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Igualando (-10) e (I-11) tem-se:

ﬁg_(l_e-x_,:,,)= C,/t,, (1-12)
AB

De onde tem-se;

A = C:’Z’B /Im
£,P, (l—e"'”’” )

(1-13)

igualande as equagdes (I-13) e (I-9), obtém-se a equacgdo final, que quantifica um
elemento em funcdo de todos os parametros e variaveis relativas a irradiagio e
deteccdo, ficando ent&o:

&P, (1 — g Aot ) M,

opll - &7 oo (1-14)

Assim, a massa do elemento analito existente no alvo sera dada por:

w = CI/?’BMA/rm 15
* T Npop Ouwe, P A1— 7 Jopll ~ 75" o~ (1-15)

Na andlise por ativaca@o a proporcionalidade entre a quantidade do analito presente
na amostra e a area do fotopico medido € usada para determinar a concentragéo do
analito na amostra. A constante de proporcionalidade depende da condicdo
experimental e parametros fisicos. A determinagdo desses parémetros e suas
relagbes com essa constante pode ser evitada atraves da imadiagéo e medida de
uma amostra de calibragdo contendo quantidades conhecidas dos elementos de

interesse.
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A amostra de calibragdo ou padrdo deve ser irradiada simultaneamente, com a
amostra a ser analisada, para eliminar a influéncia de possiveis variagdes no fiuxe
de néutrons e medida nas mesmas circunstancias da amosira. A razéo das areas
dos picos medidos correspondente ao elemento de interesse nos dois especiros é
usada para calcular a concentracéo.

Alternativas a esse meétodo comparativo de analise s&o os métodos absoluto e
paramétricos. Nesses métodos, & usada a razdo entre as areas dos picos medidos
correspondente ao nuclideo de interesse e de um comparador (ou monitor de fluxo).
A area do pico comparador representa 0 fluxo neutronico total. O comparador e

amostra sao irradiados, simultaneamente.

Esta razdo pode ser identificada como a razéo das taxas na qual os radionuclideos
sdo produzidos durante a irradiacdo, ou seja, a taxa de reacdo por nicleo (R),
equacao (I-1). Essa taxa de reacdo depende da distribuicio de energia dos
néutrons, ¢(E), € das secgdes de chogues (o), devendo assim, ser determinada para
cada elemento e cada dispositivo de irradiagc&o usado, assumindo que o espectro de
néutrons ndo varie com o tempo.

1.5. Ativagao Neutrénica no Reator TRIGA-IPR-R1 do CDTN/BH

A ativagdo neutrdnica instrumental é uma importante ferramenta analitica na
determinacéo de elemenios tracos, em diversas matrizes. Q reator TRIGA IPR-R1
possui uma mesa giratéria especialmente apropriada para esta técnica analitica.
Consiste de 40 tubos, sendo que cada um pode conter um recipiente plastico com
uma ou duas amostras, para irradiacdo. Durante a irradiagdo a mesa gira em forno
do nicleo do reator a uma taxa constante no tempo, de modo a garantir um fluxe de
néutrons uniforme no total das 40 amostras.
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Alguns exemplos de procedimentos

rotineiros

utilizados no CDTN estdo

apresentados na TABELA 1, e os elementos normaimente analisados estio

apresentados na TABELA 2. Nesta Tabela, Ay atividade de saturacdo, € uma

constante proporcional a se¢do de choque, & abundancia isotopica e ao fiuxo de

néutrons térmicos, e inversamente proporcional & massa atémica do elemento de

interesse.
TABELA 1- Alguns Exemplos de Analises.
Elemento Maftriz Técnica
Al V, Sn, Hf Ligas de Zr INAA
Agua, sedimentos, alimentos e
filtros de ar INAA
h Rejeitos industriais, uranio, RNAA, coprecipitacdo
urina
Agua, sedimentos, alimentos e INAA
U filtros de ar RNAA, extracéo por
rejeitos industriais solvente
Agua, sedimentos, solos, INAA
A alime_nt_os e filtros _dt_e ar RNAA, coprecipitagdo
S Rejeitos lnnc_iustnals RNAA, volatilizacao da
Uranio arsina
W Aco INAA
Mo Aco INAA, néufrons epitérmicos
H Sedimentos INAA
9 Urina RNAA
Zr Sr, Ti, Hf Liga de Pb-Zr-Ti INAA
Ba Agua e leite RNAA
Au Minérios e rochas INAA ou RNAA
Sm Gadolinio INAA
K Sedimentos, sclos e rochas INAA
Cr. Zn Cabelo INAA
Mn Soro sanglineo RNAA
Ga Rejeitos industriais RNAA
Analise .
Multisiementar Sedimentos e solos INAA

* [INAA - analise por ativacdo instrumental.

RNAA - analise por ativag@o com separa¢éo radioquimica.
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TABELA 2- Parametros Relacionados as Analises.

Saturacao (Ay)

Isétopo (Bala) Tir t; ty tm E, (keV)
Na-24 9,1x10° 15h 30 min 12 h 5 min 1368.4
Al-28 3.4x10° 2,31 min 1 min 1 min 2 min 1779
Cl-38 1,1x10° 37,2 min 5 min 5 min 10 min 1642
K-42 9.7x10° 12,4 h 30 min 12 h 10 min 1524,7
Sc-46 2.3x10" 839d 4h 30d 60 min 889.4
Ti-51 7.6x107 5,8 min 1 min 1 min 1 min 320
V-52 3,8x10" 3,8 min 1 min 1 min 2 min 1434.4
Cr-51 5.4x10° 27.8d 16 h 30d 60 min 320
Mn-56 9,6x10" 26h 30 min 3h 10 min 846,9
Fe-59 9.6x10° 26a 16 h 30d 60 min 1098.,6
Co-60 2.5x10"" 53a 8h 30d 60 min 13324
Zn-65 2,4x10° 245 d 8h 30d 60 min 1115,4
Ga-72 1,08x10"° 14,1 h 30 min 12 h 15 min 8341
As-76 2.3x10" 26,5 h 4h 48 h 30 min 5592
Se-75 2.4x10° 120,4 d 8h 30d 60 min 136
Br-82 6,4x10° 353h 30 min 24 h 15 min 776.6

Sb-122 1.2x10™ 28d 4h 24 h 30 min 564

Cs-134 9.4x10"° be G I 4h 30d 60 min 604,7

Ba-139 7.2x10° 82,9 min 60 min 120 m 15 min 1658

La-140 2,3x10'"° 402 h 30 min 24 h 15 min 4868

Ce-139 1,04x10’ 140 d 4h 30d 60 min 165,8

Nd-147 6,5x10° 114d 4h 7d 60 min 91.4

Sm-155 3,2x10° 23 min 5 min 5 min 5 min 104,2

Eu-152m 4,1x10" 9,3h 1 min 12 h 10 min 842

Gd-161 4.2x10° 3.7 min 1 min 1 min 2 min 360,4

Dy-165 m 1,2x10" 1,3 min 1 min 1 min 1 min 946

Ho-166 1,5x10" 269 h 5 min 24 h 15 min 80,6
Hf-181 9,7x10° 425d 30 min 72 h 30 min 4822

Ta-182 4,6x10" 115d 30 min 15 d 30 min 11211

W-185 1,2x10° 75d 2h 20d 30 min 1255

Au-198 1,99x10" 64,7 d 5 min 48 h 10 min 4118

Hg-203 2.9x10° 469d 16 h 30d 60 min 279,1

Th-233 1,3x10™ 22,2 min 5 min 10 min 10 min 86.6
U-239 46x10° 23,5 min 5 min 5 min 5 min 747

29



Capitulo |

Na Tabela 2, T, é a meia vida, f; € o tempo de irradiacao, {y € o tempo de espera
entre a irradiagao e a contagem e t, é o tempo de contagem. E, € a energia gama

mais usada.

Com separacao radioquimica

o

FIGURA 7 - Analise por ativacao neutrdnica.
1.6. Taxa de reacao por nicleo

A equacao fundamental da analise por ativagdo, equacdo (I-8), pode ser expressa
de uma forma mais geral como (INSTITUTO PERUANO DE ENERGIA NUCLEAR,
1995):

A5 = 9%—“’—[ ja(v)co'(v)dv}s (1-16)
A il

Onde:
Ao s - Atividade do analito obtida ao final da irradiagéo ou no tempo zero;

S=1-¢ " é fator de saturacao, veja equagdes (I-5) e (I-6).
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A constante 0,6023 decorre da converséo de unidade da secgdio de choque de cm?

para barn (1bam=10%*c¢m?), juntamente como o nimero de Avogadro.

A partir desse ponto, as notacOes seréo apresentadas de uma forma mais geral para
fins de simplificacdo. Assim, Ags sera apenas Ag, e toda grandeza caracteristica do
elemento B, o analito, sera escrito omitindo o indice B.

A atividade no tempo zero para um isGtopo com esquema simples de desintegragao
e meia vida curta se comparada ao tempo de contagem, junto a outros com atividade
maior € meias vidas significativas (também em relac&o ao tempo de contagem) pode

ser calcuiada reescrevendo a equacéo (I-11), considerando fatores de decaimento;

_ C,DCjt,

A
* &P

(1-17)

D e C séao fatores de correcé@o devido ao decaimento radioativo do elemento durante
o processo de andlise: D cormrige ¢ decaimento entre o final da irradiag8o e o inicio
das contagens e C corrige ¢ decaimento durante as contagens. Tais fatores sdo

calculados a partir das equagdes:

_(-e*")

D=e™ ;C
At,

(-18)

Essas equacies serao usadas posteriormente, para deduzir a equacéo fundamental
do método K., equagao (II-5).

A equacgo (I-16) mostra que existe uma relagéo de proporcionalidade direta entre a
atividade obtida no final da irradiacdo (Ap) & a massa {w) do elemento presente na
amostra, o que é a base dos métodos absolutos de analise por ativa¢do. A constante
de decaimento, a massa molar e a abundancia isotépica sdo constantes naturais, a

atividade ao final da irradiagéo e o tempo de irradiagdo sd@o fatores experimentais
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possiveis de serem determinados com razoavel precisdo e exatiddo. O parametro
mais dificil de avaliar na equacdo de ativacéo é a integral que representa a taxa de
reacdo do isdtopo, em estudo. A dificuldade em avaliar esse parametro tem feito
com que nas seis décadas de utilizacdo da ativacdo neutrdnica, os métodos
comparativos tenham sido preferidos.

Nas integrais das equagées (I-1) e (I-16), as fungdes ofv) [ou o(E)] e ¢ (v) [ou ¢ (E)]
sdo complexas e dependem respectivamente, da reagéo (n,») e do local de
iradiagdo, nao dispondo de descricdes tedricas exatas por meio de funcgdes
analiticas integraveis. Frente a estas dificuldades, a resolugdo destas integrais so &
feita através de aproximacdes. Assim, foram desenvolvidas aigumas convengdes,
baseadas em propriedades de ofv) e ¢ (E), determinadas de forma experimental, que
corretamente empregadas déo resultados precisos e exatos. As convencbes mais
utilizadas s@o a de Westcott WESTCOTT et al., 1958; INSTITUTO PERUANQO DE
ENERGIA NUCLEAR,1295; DE CORTE et al., 1994), a de Hogdahl (1965) e a de
Stougthon e Halperin (1959). As duas ultimas s&o relativamente mais simples que a
de Westcott, porém menos rigorosas e de aplicag@o mais restrita. Recentemente,
Blaauw et al. (1991) desenvolveram também uma convencédo altemativa que
afirmam ser particularmente apropriada para o método k.

Neste trabalho serdo usadas as convengdes de Hogdah! e Westcott.

1.6.1. Convencao de Hogdahl

Para todos os is6topos que se comportam idealmente frente aos néutrons com
energia entre zero e aproximadamente 1€V, Hoégdahl propds uma convencao
relativamente simples (HOGDAHL, 1965).

Esta convengéo baseia-se no fato experimental gue, se uma amostra € irradiada em

uma capsula de cadmio de 1 mm de espessura, a capsula absorvera completamente
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0s néutrons de energias inferiores a Ecq = 0,55 eV (subcadmicos), deixando passar
livremente os de energias superiores (epicadmicos). Assim, a integral da taxa de

reacao pelo nucleo pode ser dividida em duas partes

R= TO‘(V) o (v)ydv = Tcr(v)qo’ (vYdv + ?O’(V)Q)’ (Wdv=R, +R, {(I-19)

Ved

Onde:

vcgq € a velocidade de néutrons correspondente a energia de corte do cadmio E.q.

Devido ao comportamento ideal da se¢ido de choque e do fluxo de néutrons

(FIGURAS 2 e 3) considerado nos limites da primeira integral € possivel escrever:

Veg

R = Ia(v)q;‘ Wdv = o,v, Tn(v)dv (1-20)

Onde o é a secdo de choque para néutrons a velocidade vy = 2200 mi/s {velocidade

média dos néutrons térmicos) e n(v) é a densidade de néutrons a velocidade v.

Usualmente é preferivel expressar a integral de taxa de reag@o por nucleos para

néutrons epicadmicos em termos da energia cinética dos néutrons:

R, = [o()p ¢)dv = [o(Ep (E)E (1-21)

Yod Eeg

O espectro do fluxe de néutrons a partir de £=0,35 eV pode ser descrito pela
equagao (1-22) (BLAAUW et al., 1991) que € o fluxo epitérmico a partir desta energia
(FIGURA 3}

P(E. )E4"

PiB) = =

(1-22)

33



Capitulo |

Por convencgao, o valor de E, € tomado como 1eV (HOGDAHL, 1965; INSTITUTO
PERUANO DE ENERGIA NUCLEAR, 1995) e o expoente a descreve o grau de ndo
iIdealidade do espectro epitérmico, sendo um dado para cada reator e para cada
posicao de irradiacao.

Substituindo a equacéo (I-22) na equacgao (I-21) obtém-se:

T K (E, . )E.; :
[olB)p (ENE = IU(E)[M}E (1-23)

EI-H.Z
B Eey

Os fluxos térmico e epitérmico convencionais s&o definidos, respectivamente, por:

Vea

9, =vy [n0)dv ¢ ¢, =pE,)E, (1-24)
4]
A integral de ressonancia [y a) € definida por (DE CORTE, 1986b):
L) = [ o(B)=ZdE (1-25)

Empregando as equacdes (1-24) e (I-25) a taxa de reacdo por nucleo para néutrons

epicadmicos é:

o

o) (E)E = I, (@), (--26)

Ecy
E, finalmente, a taxa de reagdo por nldcleo R & :

R = 9,0,+¢,1,(a) (1-27)
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Pode-se verificar entdo que a determinagdo experimental da taxa de reacgéo
epitérmica Re, quando se irradia sob uma cobertura de cadmio é:

R, =¢,I,(a), quando se corrige pela n&o idealidade do fluxo epitérmico ou R, =¢,1,

se se considera um fluxo ideal.

A taxa de reacao térmica é:
R, =¢,0,

Uma outra quantidade muito util € a razéo de cadmio, R¢,, dada por:

Ry, =R _20rel@) _r)0 (). (1-28)
Re goe ]0 (a)

Ou, no caso de um fiuxo epitérmico ideal:

Rey == P2 0e (110 |41 (1-29)

@e‘lo

Com f= 43 , Tazao entre os fluxos térmico e epitérmico e
@,

O.(@)=1,(a)/ o, ou Q, =1 /0, razéo entre integral de ressonancia e segéo de

choque & velocidade do néutron de 2200 m s™.

As tabelas normalmente publicadas de dados nucleares para diversos isotopos
contém os valores de op € 1p(0). A relac@o entre Iy(0) e Iy o) € fornecida por (MOENS
et al., 1979a; ROSSI, 1995):

1,(0}-0,4290, 0,429, ] (1-30)

I(a) = E° 0
0(2) ’@'[ E° (1+20)E",
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E é a energia efetiva de ressonancia, propriedade do isétopo em estudo. Assim,

pela convencéo de Hégdahl, considerando a ndo idealidade da distribuicaoe do fluxo
de néutrons epitérmicos, necessita-se conhecer irés propriedades do iséiopo em
estudo: oo, 15(0) e E,., e trés parametros da posigdo de irradiacdo: ¢, ¢. € a. Os
valores de oy, I)(0) e E,, tém sido determinados experimentalmente, para quase
todos os isétopos de interesse (MOENS, 1984, DE CORTE e SIMONITS, 1989z,
VAN DER LINDEN, 1972).

1.6.2. Convencgao de Westcott

A convencao ou formalismo de Westcott desenvolve um método para calcular 2 taxa
de reagio, a partir de caracteristicas do espectro e do valor da secgdo de choque
para o processo considerado. Foi proposta em 1958 por C. H. Westcott et al. (1958).

E um modelo detalhista e muito rigoroso que se aplica nos espectros neutrdnicos

bem termalizados, ou seja [ﬂ} >> 1. Sua principal vantagem é que n&o requer que

[:3

os isétopos sigam a lei o*(v)—«[l] em nenhuma porgao do dominio de energia do
Vv

espectro neutronico e vem sendo utilizada freglientemente, por varios especialistas
em analise por ativagdo neutrdnica por métodos paramétricos (SILVA, 1991; DE
CORTE et al., 1994; ALIAN et al., 1973 e 1984; ALIAN e SANSONI, 1980 e 1985).

Segundo essa convengdo, o fluxo neutrbnico a energia £ é o resultado da

contribuicdo das componentes térmica e epitérmica e pode ser expresso por:

E -Z AE/!kT)
{E) = T LK) 1-31
o {E)=p, s T s (1-31)
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onde A(E/KT) € a funcdo de jungao entre o fluxo térmico ou Maxwelliano e o fluxo

epitérmico, definida posteriormente,

A integral da taxa de reacao por nucleo € dada pela expressao:

R={o(lp)dy=nv,é (1-32)

onde ¢ € a secdo de choque efetiva.

Segundo os autores este formalismo tem a caracteristica que para qualquer reagéo
cuUja secgao de choque siga a lei I/, o valor efetivo dessa secgéo de choque para
qualquer espectro neutrénico sera justamente op, € que a velocidade de reacéo &
proporcional a densidade neutrdnica e independente do especfro neutrdnico, ou
seja, (WESTCOTT et al., 1958; DE CORTE et al., 1994):

R= jf‘;ﬁn(v)vdv =m, 5, (1-33)

Analisando o0 modelo aproximado que considera ¢ espectro neutrdnico de um reator
nuclear bem moderado como a soma de um fluxo epitérmico e outro Maxwelliano,
Westcott e colaboradores deduziram a seguinte equacao para a secgio de choque
efetiva (WESTCOTT et al., 1958; INSTITUTO PERUANO DE ENERGIA NUCLEAR,
1995; DE CORTE et al., 1994):

& =0,lg(r,)+ ST /T, | (1-34)

O sentido fisico de & € o da probabilidade de captura neutrénica média para o
espectro real que se irradia o isétopo de interesse. g(7,) é o fator de corregéo
infroduzido por Westcott para cotrigir qualquer desvio de o(v) relativo a
proporcionalidade (1/v) enquanto r representa a intensidade relativa da componente
epitérmica.
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g(T)zi [T 1T LJ’G(E{EJB"E?@ (1-35)
o7z g, KT KT
O parémetro S, € definido por

2r

S =
0 \/7?00

(1-36)

Onde I’ € a integral de ressonancia reduzida de Westcott, que sera examinada mats
adiante.

Para dedugédo da equagao (I-34) & necessério algumas consideraces:

- a densidade neutrdnica volumeétrica por intervalo unitario de velocidades pode ser
escrita como (INSTITUTO PERUANO DE ENERGIA NUCLEAR, 1995):

n(v)=n(t -n)8,(v)+nné,{v) (1-37)

- onde &, e 8. sdo as fungbes de densidade de distribuicdo Maxwelliana e

epitérmica, as quais estao normalizadas de modo que:
[8,0)v=[5,()v=1 (1-38)
3} 0

Enguanto que para a densidade neutrdnica total, tem-se:

n= Tn(v}z‘v (1-39)
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A quantidade r é a frac&o da densidade neutrénica total na distribuicéo epitérmica e
esta relacionada com r. Chamando de vy, a velocidade de um néutron com energia

cinética, k Ty, a fungdo de distribuicdo Maxwelliana normalizada é:

5, (v)= STe (1-40)

A densidade epitérmica é proporcional a I/ por intervalo unitario de energia, entdo:
5,(v)xcv? (1-41)

O final da densidade epitérmica na zona de baixas energias pode ser expresso por
uma funcdo matematica, A(E/T), chamada “fungéo de corte” ou fungéo juncio dos
fluxos térmicos e epitérmicos (vide pagina 45), cuja forma mais simples é a chamada
funcao degrau unitario:

A=1 VE>pkTh
A=0 VE<uKTn (1-42)

Sendo p o coeficiente do ponto de jungdo e esta relacionado com o moderador do
reator. Para reatores moderados a dgua pesada e grafite, p = 3,7. E para reatores

moderados a agua leve foi encontrado o valor de p=2,1.

Utilizando a uditima express@o, tem-se entdo que a fungdo normalizada de
distribuicdo da densidade neutrdnica epitérmica é:

5, ()=vy p'"*v7A (1-43)

Apods essas consideracdes, a taxa de reagdo por nicleo com uma sec¢do de choque

o(v) no espectro neutrénico dado pela equagéo (1-32) é dada pela forma:
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o}

R=nv,6= In(v}r(v)vdv =n(l - q)jLse_("”‘"" ]za(v)dv + myvh,umj.%a(v}iv (1-44)
0 o NAVy,

0

Se se considera a irradiag@o de um nucleo qualquer com um espectro neutrénico

puramente Maxwelliano tem-se que 7 =0, logo:

”~ rs 4 3 -
R:nVUO'm :n!—la—v—3e (v T")ZO'(V)dV (i-45)
o T Vg,
1% 4V gy
o, =—|—5—¢e “ alviv 1-46
o e (v)d (1-46)

Comparando as equagdes (I-45) e (1-33) {aplicada a um espectro Maxwelliano)

Westcott e colaboradores definem o parametro g(7,) da seguinte maneira:

OA'm I T 4 v3 =[vivr 2
g(1)=2m = [Vt P oyay (1-47)
Oy VYoUp o % " Vp,

Se se trabalha com um is6topo ideal, tal que o) < (1), é facil verificar que
segundo a equacao (I-47) g(7,) = 1. Caso contrario, seria necessario conhecer a
forma detalhada de o(v) para encontrar o valor de g(7,). Westcott, e também outros
autores, tém publicado tabelas de valores deste parametro em fungéo da
temperatura neutrénica para varios isotopos que desviam do comportamento ideal,
mas infelizmente, essas tabelas ndo cobrem todas as reag¢des “ndo 1/v “ de interesse

analitico em AAN ou em muitos casos, 0s valores s&0 bastante incertos (DE CORTE
et al., 1992b).

Quando n ndo é zero, segundo Westtcot e colaboradores, procede-se da seguinte

maneira :
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Rl e [t s, ol R, | (40
4 . e

Para mostrar o sigmificado fisico desta Ultima expressao pode se usar a condi¢do de

normalizacéo para 8, (equagdes (1-38) e (1-43)), obtendo primeiro:
V.G, =0, Vr y%I[V—OJédV (1-49)

Introduzindo a eguacéo (1-49) na equacao (i-48), multiplicando e dividindo o segundo

termo do lado direito da equagéo (1-48) por o,v,e levando em conta que %E—z &,
v
obtém-se:
. ‘)/2“’ Voo, i A
R=nv,6, +nn v, u I o(v)-—2 | Zlay
? 4 1% v
=mv,0,8(T,) +n77‘? [vfn ,u% j[o(v)—fﬂ%}AdE] (1-50)
0
=nv,G
Onde:
Yy
&= crig(f,,wﬁ—flf (1-51)
20, Vv,

o T["(E)* g(7, ‘):fovo } A(EE)dE (1-52)

ol

AE é a fungdo de jungdo do espectro do reator, que descreve a terminagéo de baixa

energia dos néutrons epitérmicos. RITLIOTEDA CENTRAL E

41




~ Capitulo |

Westcott prefere uma fungdo A4 dada por (DE CORTE et al., 1994):

0.26 a7skr Y |
A(E)=|1- : Al -53
(B { 1+[E /(16,4kT, ) +[ E j } (1-99)

Que é centrada em tomo de 5£7,. Usualmente, € introduzido um valor de corte pk7,
(DE CORTE et al., 1994).

Desse modo a equacio (1-52) torna-se:

I = T [J(E)— g(Tnl)fovo}A('?E)dE (|_54)

Mﬂ'

Westcott e colaboradores definiram o indice especiral epitérmico da seguinte

r(a) f% = r\fg—”—(l +2a)(ukT ) (leV )" (1-55)

maneira;

Onde, r & definido por:

r= ry(ﬁ‘%)é (1-56)

Pela teoria de Maxwell, pode-se dizer que:

%
Ve T
LI Bl =57
(2 &
Assim:
ps
&#a{g(r,,p%z\/;[%} ﬂ} (1-58)
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Finalmente, levando em conta a definicdo de Sy, equacgdo (I-36), tem-se para a

sec¢do de choque efetiva de Westcott :

&an[g(?;)+rso \[;Z:' (1-59}

1.7. Métodos de analise por ativagao neutronica instrumental

Como foi visto na equagédo (I-15) e considerando a taxa de reacao por nucteo (R}, na
analise por ativacdo (n,y), a massa do analito a ser determinado na amostra é

encontrada pelas equacdes:

(CI /rm]
M, soC ),

w, = F 3 (1-60)
! N,8, 7.4 [E:'abr,.ﬁl P04 T Fabe,A .1, (a)ng,A
quando a amostra € irradiada em todo o espectro de néutrons, e
KCI /tm] }
SDC
M, cal, (1-61)

W, =
‘ NABAP}!,A Fabe,AFCd,A@eIu,A (a)gy,g
se a amostra é irradiada sob uma cobertura de cadmio.

O indice A se refere ao analito e 0s termos Fapt € Fape comrespondem aocs fatores de

A
auto blindagem térmica e epitérmica, respectivamente. O termo F_, = _i((A"P ))‘3*’
esp /e

fator de transmiss&o epitérmica e indica quio transparente é a cobertura de cadmio

eo

aos néutrons epitérmicos. (4.,)cs © a atividade especifica de um isdtopo irradiado
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com cobertura de cadmio e (4.,). € a atividade especifica de um isotopo sem
cobertura no qual s6 chegam néutrons epitérmicos. Na pratica o valor de F,; para a

maioria dos elementos € igual a unidade (EL NIMR, 1981).

Este é o efeiio devido a diminuicao do fluxo de néutrons ao atravessar a amostra
contendo elementos de secdo de choque muito grande. Os fatores Fa e Fape 580
termos de corre¢do a serem multiplicados por oty € e lp(a), respectivamente, para

corrigir a taxa de reacéo numa dada amostra {(DE CORTE, 1986b).

1.7.1. Método absoluto

O método absoluto de padronizacdo, experimentalmente muito simples, requer néo
s6 o conhecimento dos parametros M, 8, P, e oo com bastante precis&o, fanto para o
analito como para o monitor, mas também, que os parametros ¢, fe o permanegcam

constantes, durante a irradiagdo. E o método tipico para espectros fortemente

térmicos (altos valores de f).

Por esse método o calculo da concentracdo, p(ppm) = % do analito €& dado por:

[Ck /t, J
M, 6_P F +F, 0O
pA (ppm) - SDCW 4 A m y,mo-ﬁ,m abt,mf abe,m_aﬂ,m(a) 3y,m 106 ““62)
Ae@.m MmeA‘Py,AO.U,A ‘Fabz,Af+Fabe,AQ0,44 (a) 8;',..4

Os indices m e A se referem ao monitor de fluxo e analito, respectivamente e W é a

Co I . € a atividade especifica.

massa da amostra. O termo =
Aes SDCW
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1.7.2. Método do comparador multiplo ou relativo

O método relativo € um método amplamente usado, que consiste em irradiar a
amostra juntamente com um padrao sintético ou um material de referéncia que tenha
as mesmas caracteristicas da amostra e no qual a quantidade do elementc a ser

determinado seja conhecida.

A amosfra e o padrio sao irradiados na mesma posicéo sob o mesmo fluxo, durante
o mesmo tempo. A atividade produzida no radionuclideo & medida no mesmo
detector, em geometrias iguais, tomando-se a area para o fotopico y de mesma

energia.

Comparando-se o elemento a ser determinado na amostra com ¢ mesmo elemento
presente no padrdo pelo mesmo produto de ativagdo, pode-se eliminar do calculo
também o fator de saturag&o, peso atdmico, a abundancia isctdpica, a constante de

desintegracio e a secgio de choque efetiva.

Considerando que a maicria dos fermos na equagado (1-62) se cancelardo, as

equactes (I-60) e (i-61) podem ser reescritas, gerando respectivamente:

[CI /r,,,] [CI /th
DC DCW ), ¢
== ou =———7410 I-63
Wy C,it. P (ppm) C, it ( )
DCw . DCw )
(%), (G,
DC cd 14 L DCW cd
W, == = ou m)=z =410° (1-64
P CI/fm] pA(pp ) [Cﬂ‘f,ﬁ] )
|\ DCw ca, |\ DCw cal,
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Os indices A e p se referem a analito e padrao, respectivamente, W & a massa da
amostra e a w € massa do analito.

O método permite determinar concentragbes do analito com melhor precisdo do que
o método absoiuto, entretanto, fica-se restrito a elementos simultaneamente
presentes na amostra e no padrao. Deve-se levar em conta também que a
preparacdo de um padrdo sintético aumenta o custo da andlise devido a méo de
cbra empregada e ao tempo gasto, podendo se tornar uma fonte de erros na
preparacdo com as diluicdes de solugdes, problemas de adsorgdo do analito em
frascos, tubos de irradiagbes, etc.

1.7.3. Métodos semi-absolutos

Estes meétodos consistem em reunir os conjuntos de dados nucleares experimentais
ou avaliados que aparecem na expressac do metodo absoluto, em um 86 parametro
que por sua vez, se possa determinar com relativa facilidade.

S&o varios os métodos semi absolutos usados na AAN, porém por sua importancia,
nesse trabalho s6 sera mencionado o método ko.

A FIGURA 8 apresenta um esquema dos procedimentos seguidos nos diferentes

métodos de analise por ativagio neutronica.
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METODO RELATIVO METODO ABSOLUTO
= ANALITO/
ANALITO .’l PADROES DADOS NUCLEARES
Conversoes =
Conversdes

:

Resultado da andlise

l

Resultado da andlise

METODO K, |

= MONITOR DE FLUXQ

PADRAO {se diferente do comparador) COMPARADOR
il |
h |
ConversGes

v v v
FATOR ko MONITOR DE
(constante) ANALITO FLUXO

l

v

Conversoes

I

Resultados

FIGURA 3 - Representacdo esquematica dos procedimentos seguidos nos diferentes métodos

de analise por AAN.
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2 ASPECTOS TEORICOS DA TECNICA PARAMETRICA K,

Ainda que o método comparativo seja infrinsecamente exato, torma-se pouco pratico
para analises multielementares de grande numerc de amostras, devido a
necessidade de se preparar e medir grande quentidade de padiGes
multielementares. Sdo operagbes que consomem muito tempo e podem introduzir
varias fontes de erros. A analise quantitativa de elementos que podem aparecer
inesperadamente na amostra ndo & possivel, se n&o se preparou o padréo para
aquele elemento. Por oufro lado, o uso de materiais de referéncia como padroes
multielementares ndc € uma boa solugio devido ao seu alto custo, disponibilidade
limitada e, sobretudo a limitada exatiddo e preciséo dos valores certificados para

diversos elementos.

Por estas e outras razbes vém aumeniando esiudos em busca de méiodos
absolutos de analise. Estes métodos requerem um conjunto arbitrariamente
selecionado de valores de constantes nucleares, inroduzindo assim as
correspondentes incertezas nos resultados. Uma situag@o intermediaria entre os
métodos absoiuto e comparativo sdo os métodos semi-absolutos denominados
“monostandar” e “bi-standar” a partir dos quais emergiu o método ko. Este método foi
desenvolvido no periodo de 1875-1991, principaimente, no Insfitute for Nuclear
Sciences da Rijksuniversiteit de Ghent na Beélgica e surge como uma excelente
alternativa, que combina as vaniagens dos melodos absolulos e comparativo,
eliminando ac mesmo tempo varias desvantagens importantes de cada um.
Atuaimente, o método vem sendo usado em laboratdrios na Bélgica, Hungria,
Holanda, Alemanha, Estados Unidos, Esiovénia, Portugal, Peru, etc (ROSSI, 1995;
DE CORTE et al., 1992b; JOVANOVIC e VUKOTIC, 1983, YUSUF e FLEMING,
1993).

Nos métodos paramétricos de AAN, como foi visto, as conceniracbes dos analitos
s&0 calculadas diretamente dos valores de constantes nucleares e parametros pré-
medidos. Esses méfodos apresentam grandes vantagens em relacdo aos metodos
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comparativos, mas podem Ser pouco precisos devido as inceriezas nos parametros
envolvidos, e principaimente, a problemas de instabilidade de fluxos na regiéo de
irradiaca@o de amostras.

Os dados que encontramos tabelados sdo. 0 periodo de semi-desintegracdo do
radionuclideo e a energia efetiva de ressonancia. Dependendo do método utilizado
sao também a massa atdmica relativa do elemenic e a abundancia isotdpica do
precursor, as segcbes de choque e as integrais de ressonancia, as intensidades das
radiagOes medidas e a relagdo integral de ressonancia/seccdo de choque que
constitui os fatores Q.

Além deles, usa-se 0s parametros experimentais. tempos de irradiacdo, medidas €
decaimentos, contagem liquida do pico » a eficiéncia do detector e os fluxos térmico

e epitérmico do reator.
Quanto a esses dados, pode-se classifica-los em trés categorias:

+ Dados de primeira ordem: Constantes fundamentais, como namero de
Avogadro e a constante de Boltzman;

s Dados de segunda ordem: aqueles determinados de forma absoluta efou com
utilizagdo de dados de primeira ordem como: periodos de semi-desintegracéo,
massas atomicas relativas, abundancias isotopicas, intensidades de emisséo;

+ dados de terceira ordem: sdo dados determinados de forma relativa com a
utilizacéo de dados de primeira e segunda ordem: secoes de choque, integrais de
ressonancia, cociente /o constantes k.

Os dados de terceira ordem dependem de, por exemplo:

» Secgdes de choque. 0 nGmero surge de uma metodologia de ativacao em cujc
calculo final intervém as massas atémicas relativas, as abundancias isotépicas,
as intensidades das radiacdes medidas e eventuaimente, a secgdo de choque
para uma reagdo padrao.
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+ Integrais de ressonancia: empregando o metodo da razao de cadmio entram no
célculo a secgdo de choque da reac@o em questdo, integral de ressonancia e a
seccao de choque de uma reagio padrio.

» Quociente I/o: em geral, requer o conhecimento do valor equivalente para uma
reacdo padro.

+ Constante k,: Por definicdo, esta constante composta esta referida a um

conjunto equivalente para uma reagéio padréo, usualmente "Au (n, 7) "*Au.

A qualidade dos resultados analiticos depende muito da qualidade dos dados
tabelados (INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY AGENCY, 2000; JACIMOVIC et al,,
2003; DE CORTE et al., 2001a e 2001b).

O aprimoramento desses dados nas ultimas decadas e a disponibilidade dos
computadores tornaram esses métodos muito competitivos.

2.1. Desenvolvimento das equag¢des do método kp

Para deduzir a equagéo fundamental do método kp, utilizando a convengéo de
Hégdahl, pode-se comegar combinando as equagdes (H1), (F18), (-17) e (1-27) para
expressar a atividade no tempo de decaimento zero, de um isdtopo qualquer

irradiado durante o tempo £;

CCD/t,
¢ P

rr

~06023" Zfp o 491 @IS (1)

Dividindo ambos os termos da equagao por ¢e 6o Obtém-se:

v GLeD, 0,6023%175 (1-2)

o, &P

yor

51



Capitulo I

Onde:

Fofiy@ s f=2 . 0@ <@ 070429 o042

il (11-3)
0. o,  E°  (Qa+DE

Os parémetlros f e a séo propriedades da posigdo de iradiagéo utilizada e podem
ser determinados experimentaimente, com exatiddo e precisdo adequadas, como
sera mostrado mais a frente. Oyx(a) € propriedade de cada isotopo imadiado {DE
SOETE et al., 1972; SIMONITS et al.,, 2000), ¢ ¢ a eficiéncia do detector Os fatores

C e D, assim como a massa do padrio podem em geral, serem determinados com

bastante exatidao. O fator £, € uma propriedade do nuclideo em estudo.

Quando se iradia simultaneamente, em uma mesma posicdo, uma amostra
problema de massa w € uma massa exatamente conhecida w*, de um elemento
ulilizado como padrao, a equacado para o padrao e para © i-8simo elemento existente
na amostra pode ser escrita como:

1 CC'D° w'e’

== =0,6023 —F§"
P.0, &, Py
(11-4)
C,, C, D, 8,
Vo Sutif o603 ¥ops
gpeo-ﬂ,i 8?',1'Py,i Mi

Combinando ambas as equacbes, resulfa que a massa do i-ésimo elemento

presente na amostra pode ser calculada por:

w'C, & F*S"C.D,

Li%y

W, =

' K Cle,F S CD
onde por definicao; (11-5)
M'eP o,
° T M@Po,
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Os simbolos associados as propriedades para o padrdo s&o indicados pelo (*) no
expoente.

Esta ¢ a eguacéo fundamental do método ko, empregando a convengéo de Hogdahl.
Como se percebe ko € uma constante natural dos isdtopos em estudo podendo ser
calculada a partir de seus componentes (BLAAUW, 1993; ERDTMANN et al., 1888).
Para 91 isdtopos de interesse os valores de Ky tém sido medidos por diversos
{aboratérios em todo o mundo e s8o disponiveis na literatwra os valores
recomendados, com incertezas menores que 2%. Para outros 21 a incerteza esta na
faixa de 5% (JOVANOVIC et al., 1985).

Para a utilizacdo da convengdo de Wesicolt ¢ recomendavel segur os
procedimentos de De Corte et al. (1992b), que descrevem uma forma relativamente
simples de aplicagdo desse formalismo através do uso de um formalismo de
Westcott modificado, incluindo a ndo idealidade do espectro neutrdnico epitérmico e

uma proposta para a medida da temperatura neutrénica.

Assim, a concentracdo do i-ésimo elemento presente na amostra, segundo esse
formalismo & dado por (DE CORTE et al., 1992b e 1994; BLAAUW, 1995):

;o T

T +rx)i— *
J‘Lg(h) ()Toso(a)gy
"k

o B0 g ) eria) [T ) o

0

A
- (11-6)
Y|

p;

A constante & pode ser determinada empregando a equagio:

" ’T
g (Tn)+r(a) P " L
P T L sle) 2 (1-7)
[/ *
A, P g:‘(Tn) + r(a) ;% so),.(a) Eys
1]
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onde:

Aesp € a atividade especifica.

As equacdes acima sao similares aguelas usadas para nuclideos “/4” na convencao

de Hégdahl. A unica modificagio é que os termos  g(T.)+r(o) %so(a') no
i}

numerador € no denominador substituiram os termos f + O4a), mais um parametro

extra g(T) para corrigir pelo comportamento ndo “I4”.

Segundo os autores citados, o valor de s,(«) pode ser calculado por:

s, (@)= 5, O)E, ) * (ter)* (11-8)

E, & aenergia efetiva de ressonancia e sera vista em mais detalhes posteriormente.

Para aqueles nuclideos cujas sessfes de choque cumprem a lei 1/v, 5o € dado por:

2

N

$,(0)=—=0,(0) - 0,484 (11-9)

Para utilizar as equagdes (li-5) e (II-7) € necessario determinar experimentaimente, ©
indice espectral, o, f e & Os trés primeiros s&o caracteristicas do reator nas
diferentes posi¢gbes de irradiacdo e, o ultimo € uma caracteristica do deteior de
radiacdo gama utilizado na analise quimica da amostra.
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2.2. Meétodo para determinagdo do indice espectral e da temperatura de
néutrons

Seguindo os procedimentos de De Corte et al. (1992b), o indice espectral ou indice

de Westcott r{a) \E , uma medida da relagdo entre o fluxo epitérmico e total, pode
g

ser determinado experimentalmente, pelo método da razdo de cadmio ou pela
correlacdo entre pares de monitores bi-isotépicos (GRYNTAKIS, 1975, DE CORTE
et al., 1992b e 1994; ROSSI, 1995).

Método da razdo de cadmio;

ra), | = 8(1) (1-10)
T, 4 E
(RCd - l)go '\/7? g(Tr:)RCa' \/E_O

Onde:
Ep energia a To= 293,6K
Ec  energia de corte de cadmio

Rca  Aesp/(Aesp)ca, ONAS (Assp)ca € Aesp S80 as atividades especificas produzidas
pela irradiacao com e sem cobertura de cadmio, respectivamente.
T,eTo temperaturas neutronica e 293,15 K respectivamente.

Método de pares de monitores bi-isctopicos, usando o zirconio:
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k01 g,

g1y - A g(T)z
r(a)( oz €2 2. ()

k
e 1 61 .1
- o 2( )_ y So,] (a)
e.'.'p 2 0.2 8,‘,2

Os indices 1 e 2 referem-se ao ¥Zr e *7r, respectivamente.

Para a medida da temperatura neutrénica foi proposto um método absoluto, isto €

sem usar nenhum sitio de irradiacdo com temperatura conhecida como referéncia.

A determinagdo & baseada na simples co-madiagdo de Lu e um monitor “14

[¢(Tn)=1], seguida de subsequente medida das atividades induzidas em um

detector de germanio, calibrado em eficiéncia. Caicula-se a fungdo g(7T,) de Westcott
para o '"°Lu e interpola o resultado em tabelas (GRYNTAKIS, 1975).

A4 M |
00,2 8.Q, }H‘(a)\/_ So.1.(@)

lr A gnv(T )+r(a)J750 (@)

8,008,

(1-12)

1iw

2.3. Métodos para a determinagao de o

Existem vérios métodos para determinacdo experimental de o (SIMONITS ef al.,
1984:; PICCOT et al., 2002). Esses métodos podem ser classificados em 3 grandes
grupos fundamentais: medida da razdo de cadmio e irradiagcdc com e sem cobertura
de cadmio. Os {rés métodos se fundameniam na generalizacgo do meélodo do
“Detector multiressonante” descrito por Schumann e Albert citados em (DE CORTE
et al., 1979a, 1981 e 1992; DE BEECK, 1985; YVES e PAUL, 1968).
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Este método se baseia no fato de que o fluxo epitérmico ndo ideal possa ser descrito
de forma aproximada pela equacéo (1-22) que pode ser re-escrita como:

leV®
0, (E)=9. (1-13)
0. (E)E=¢@, E V" (11-14)

de modo que quando se constréi um gréfico de Log ¢, (E).E vs. Log E, se obtém uma
reta cujo coeficiente angular é -a. Os valores discretos de ¢ (E) E podem ser obtidos

irradiando uma série de nuclideos de ressonancia com cobertura de cadmio, cada

um dos quais se caracteriza por um pico de ressonancia com energia F, e bordas

% despreziveis. Assim, para cada nuclideo ocbtém-se:

0. (E)E, = E*1eV° (1-15)
= ¢ E-* 1eV© (11-16)

Sob estas condigdes, pode-se demonstrar que EM¢ I (a)leV™* ¢é bastante

independente de & , ou: E** I (a)=F, I,{a)1eV ™ o que conduz a:

E® =-‘("Iﬁ‘llewE (1-17)

0

Isto significa que ¢, (E,)E, da equagéo (lI-15) pode ser calculado como:

p.(E)E, =2 (11-18)

a
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9, (E.)E, =f‘f (11-19)

a

Onde R, € a taxa de reacdo por nucleo com néutrons epitérmicos, que no caso de

detectores de semicondutores pode-se expressar na seguinte forma:

A M
m—— (11-20)
oN P,

Os monitores com ressonancias simples sé&o poucos, € por isso que ¢ método de
Schumann e Albert se generalizou com o conceito de energia média de ressonancia,

E, , introduzido por Ryves (INSTITUTO PERUANC DE ENERGIA NUCLEAR, 1995;
DE CORTE et al,, 1986a). Do que foi dito, a equacéo (li-15) pode ser escrita como:

0.(E, )E, =p,E 1V " (1-21)

=@, E1eV* (1-22)

E_é definida como a energia de uma ressonancia simpfes hipotética, que da a

mesma velocidade de reacgfo ressonante de todas as ressonancias que o isdtopo
possui.

Substituindo a equacao (I-30) na equacéo (1i-22) se obtém, finalmente:

—_—— RA(EY™
QG(E_,)E,.: e( r)
1,(0)-0,4290, . 0A429%eb”

[E ()] ° (2a+1)0,55"

(11-23)
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como: Q,(a)=1 () o,

o, (E_)ET=@ (I1-24)

Como R,, o, e 0,{c) s@o constantes para cada elemento analisado, a expressao

88 pode ser escrita como;
0.(E)E, =Cre (E.)™" (11-25)

resultando uma funcéo potencial de o de modo que se se constrdél um grafico
log[cte.(E )] versus logE, o coeficiente angular da reta obtida no papel log - log

sera -a.

2.3.1. Método de multimonitores com cobertura de cadmio

Este método é apropriado para a determinacdo de a em AAN epitérmica. Um
conjunto de varios monitores € irradiado simultaneamente, sob uma cobertura de
cadmio © sdo posteriormente, medidos em um detector HPGe com eficiéncia bem
determinada. Na expressao (lI-24) o termo da taxa de reacdo por nucleo para cada

monitor do fluxo epitérmico pode ser expresso por:

R = (Am,l )C.'d
‘ kﬂ,Au (i)gp.iFCd,iFabe,t

(it-26)

Se todos os monitores apresentam uma dependéncia de afvi~I¥ sabre 1,5 eV de

energia, a pode ser obtido como a inclinacdo («) da reta:
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) (.,.),

log; -
Lo (z)g}',r'FCd,r'QO,i (a)Fabe,i

versus logE, (1-27)

Onde / sao os isétopos empregados 1,2,...n.

O termo do lado esquerdo da equacéo (I-27) € funcdo de o, e dessa forma um
procedimento interativo deve ser usado, piotando, por exemplo, a equacdo (li-27)
para o = 0 que da uma primeira aproximacao e assim por diante. Matematicamente,

o resultado final de a nesse processo € idéntico a resolugdo da equagao:

N N
Al SE, S log 4,
logk - loog A4 —
Zuog T L

H

- - : -0 (11-28)
v  XlgE,
Z logl,, —=——
Com:
= Yely
y (Z..) ( es:v.:)cd (11-29)

‘o ko, 4 (i)gy,iF cai o (a)'Fabe,f

Como esse metodo depende da escotha dos monitores, o numerc desses monitores
deve ser grande e com ampla faixa de variacio dos valores de E_,,I-. Na préatica, o
methor € selecionar um numero limitado de monitores fisicamente adeguados
(Ildminas ou filamentos de metais puros ou ligas) com dados nucleares conhecidos
com exatidéo e com vaiores de E_ distribuidos uniformemente na faixa de energia
de interesse. Isto nos da a possibilidade de verificar a linearidade da curva da

equacao (I1-27), provando assim que o € constante sobre toda a regido epitérmica do

espectro do reator.
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2.3.2. Método da razdo de cadmio para multimonitores

Este método deve ser usado para a determinacdo de o em reatores, onde as
caracteristicas do fluxo neutronico sejam bem conhecidas e estaveis em fungio do
tempo. O método consiste na irradiagéo de um conjunto de N monitores, com e sem
cobertura de cadmio e as medidas das atividades induzidas.

A partir da equagao (il-24) pode-se demonstrar que:

4
&P, N ,0,¢, “? F.,

= (11-30)
M F e Wsca
Podendo escrever (il-24) como:
0.(E.JE, = “’ﬁ (E];) (1-31)
{Aesp - ;P Z }QO (CZ)
Cd
A razéo de cadmio é definida como:
A
R, =1—7 (1-32)
Aep |,

Entdo, se todos os monitores apresentam a dependéncia oiv)~i/v até 1,5 eV de
energia, a pode ser obtido como a inclinagéo (-o) da reta que resulta do grafico da

equacéo (11-33).

E.)°

(F caiReq —1)Qs; (a)

log versus logE, (1-33)

F,

2 abe
Fo
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Como no método anterior, o pode ser ebtido da equacéo:

Ny N
N > logk,, > log4,
log E : log 4, — =
; gk, og 4, N
a + - - =0 {11-34)
N Y logE,,
Z logk . - I
Com:
(Er,i )_a

Ai:

F, abe
Fapt (1-35)

(F cdiRea; - 1)Q0,f (@)

Neste método deve se evitar o uso de monitores com valores altos de ), que
normalmente conduzem a altos valores de incertezas em « devido a efeitos de

propagacao de incertezas.

2.3.3. Método de multimonitores sem cobetrtura de cadmio

Este é o método usado para determinacdo “IN — SITU” de a e consiste em irradiar
um conjunto de ¥ monitores conjuntamente, com um isdtopo de referéncia, sem
coberfura de cadmio. O caiculo € efetuado partindo das expresstes que se obiém
para o método do monitor tripio sem cobertura de caddmio, usando os fatores 4, de
forma que se fodos apresentam uma dependéncia ofv) = Iv em fornc de 1,5 eV, a

pode ser obtido como o coeficiente angular (-} da reta quando se piota
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log(fm.)-‘z A; versus logE, (11-36)
Com:

A Aesp,ref
Ko 4 (i)g}f,i Ko au (ref)gf,reﬁ

F i F e, g
O (a)}-_?ﬂw_go,ref(a) sl

X20.i
aby,i abt,ref

esp,i

A =

(1+-37}

onde o indice ref indica o monitor de referéncia. Assim como os meétodos anteriores,

¢ pode ser obtido matematicamente da equacéo:

N . N SN
vl logE, o Yleg4dE,)
R — | 1 Y. 3" [ ¥ D g
Z Iog Er,l N OD A7 (Er,r )- N
a+ - > -=0 (1-38)
N z Iog Er,i

logk, — i
Z} ogE_, W

Note que © numero minimo de monitores é trés (N = 2, mais um monitor de
referéncia), tornando assim o método de “trés monitores sem cobertura de cadmio”,
método que sera utilizado nesse frabalho. Desse modo a pode ser determinado

usando a seguinte equagao:

0, —0,429 0,, 0,429 ~0,429
(a—b{“‘” )—a(““ L—z{g‘” }:0 (1t-39)
Ev ) U &, ) E7s

Com:
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1
a= (11-40)
1- Aesp,l kO,Au{l} gyl
Ae.'rp,l ko‘gn(z) 8}'2
e
- (11-41)

Os indices 1, 2 e 3 se referem ao ¥Zr, ®Zr e "*®Au, respectivamente.

2.3.4. Incertezas e propagacao das incertezas na determinacao de o

Estudos sobre propagacdo das incertezas (DE CORTE, 1986b; SASAJIMA, 2004)

mostram a dificuldade de se formular concluses gerais e préticas com relagéo as

melhores combinacdes de monitores com relagdo a seus valores de Oy e E .

Contudo, no meétode de trés monitores descoberios, isto € sem o filtro de Cd,
chegou-se a concluséo que os melhores resultados sdo obtidos de isdtopos que

apresentam um valor baixe de Oy e dois valores altos. A melhor combinagao seria:

Qo1 <Qoy <0y e E,,<E, <E,,

=)

Em geral, os fatores de propagacao de eros € as incerfezas de a séo bem maiores
nos métodos de irradiagdo de monitores sem cobertura de cadmio que nos métodos
de cobertura de cadmio e razdoc de cadmio. Nesses ultimos, evideniemente, ©
cadmio funciona como um perfeito filtro para os néutrons térmicos, facilitando as
medidas, mas ndo sao praticos do ponto de vista experimental, pois, implica em se
trabalhar com altos niveis de radiacdo e perturbacdes no fluxo do reator.
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Sera usado aqui no nosso trabalho o método dos trés monitores descoberios: Ay,
%®7r, %421,

Em todos os metodos anteriormente citados, para determinac@o de a, © fator a €

caiculado usualmente de uma fungéoe implicita da forma:
Fla x1x2%5 e ) = 0 {(11-42)

Onde x;, x,, x;. podem ser tanto varidveis estatisticas (ex: taxa de contagens) ou
parametros fixados com uma determinada incerteza associada (ex.. um dado

nuclear).

De acordo com a lei classica de propagacéo das incertezas, a incerteza relativa

sobre o em fungdo das incertezas relativas sobre os fatores x, € dada por:

=S 143

7

Onde u{a) = s(a}/a € a incerteza relativa de alfa e s(a) € a incerteza absoluta de alfa
expressa pelo desvio padrio de alfa. O fator de propagacéo da incerteza Z.(x;) é
definido como um multiplicador da incerteza relativa sobre x; fu{x} = sfx)/x; para

obter a incerteza relativa associada a a.

Quando se escrevem as incertezas relativas em termos de diferenciais, obtém-se:

(11-44)
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deve-se ter em mente que Z,fx) € apenas o fator de propagacao parcial da incerteza
de a, causado pela incerteza relativa de x. A derivada Jdo/d; € o chamado
coeficiente de sensibilidade, conforme definido no “Guia para a Expressac da
Incerteza de Medicdo” tradugéo do ISO GUM (INMETRO, 1993).

O diferencial total da funcio F na equacéo (il-42) implica:

F o+ +Z%f _0 (11-45)
da Ox ox

i i

A Equacéo (11-44) torna-se:

Za(x}.):

(11-46)
a

x, [6‘!7 oF 6x,.] OF
A g /

&, ox, o, | da

Da equacdo (11-46) € possivel calcular os fatores de propagacao de incertezas para
as variaveis individuais e paréametros na equacgao (11-42).

Para se obter a incerieza relativa total sobre o, esses fatores Z,x) devem ser
introduzidos na equacao (1143), juntos com as incertezas relativas medidas ou
estimadas sobre os parametros x; sob consideracdo.

2.4, Métodos para determinacéo de

Entre os varios métodos para determinagdo da razéo entre os fluxos térmico e
epitérmico, dois s&o os mais usados de forma experimental, em qualquer canal de
um reator (SIMONITS el al., 1976; DE CORTE et al., 1995; INGELBRECHT et al,
1991): sdo os metodos da raz&o de cadmio e o multiisotapico.
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Raz&o de cadmio:

F,
f = [FaaRes, - 112720, @) (1-47)

abt,r

Onde r & um monitor de razao de fluxo com valor de J, bem conhecido. Se for usado
0 Au, a Rcqs, Sera dada pela relacdo cadmica que se obtém dividindo a atividade

especifica da linha 411,8 eV do isétopo '®Au que se obtém da reacio "7Au (n,7)
198A4 de uma lamina de ouro, com e sem cobertura de cadmio. Desse modo,
tomando os dados corespondentes ao ouro e substituindo na equacdo (11-47),
obtém-se:

Reg u =72 li-48
cd.4u m ( )

Este método é bastante simples, mas, apresenta o inconveniente de variagdes no

fluxo de néutrons, trazendo assim, complicacbes no procedimento de analise.

Outro método bastante usado € o multiisofdpico, utiizando um monifor que contenha
ao menos dois isGtopos com boas caracieristicas de medicdo, isto & nao
apresentem desvios significativos da lei /& e que seus valores de Oy = Iy/op Sejam
bastante afastados entre si. O zirconio com seus dois isétopos fundamentais, *Zr e

%7r. & um dos monitores que melhor atende a essas caracteristicas.

Considerando o isdtopo ®Zr como 2 e 0 ¥Zr como 1, obtém-se a expresséo de f

fo1 513 0,0 (@) 270 0, )
ko,z 87 2 Ae.m,?.
f= * (11-49)
Ae-!?,'l . kﬁl,l gy,]
Aesp,?. k0,2 8}!_.2
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onde Fue © Fut s80 fatores de correcdo pela aufo blindagem dos néutrons

epitermicos e térmicos respectivamente, gue sdo sempre menores ou igual a 1.

2.4.1. Incertezas no calculo de f

Para estudar a influéncia da incerteza na alividade relativa sobre os valores de fde
acordo com Simonits e colaboradores (SIMONITS et al., 1976), a equagéo (1I-49)

pode ser escrita na seguinte forma:
S = ex,, ) (11-50)

Segundo a teoria de propagacéo de erros o fator de propagacdo de erro Zfx; ), €
definido como:

/
Zs (xf) 'a? /i

X | of }
r [@%}I (1-51)

£ apresentada dessa forma a grandeza do emmo relativo em f causado pelo erro

relativo da variavel x;

Aplicando a equacgéo ((1-51) na equacio (|1-49), tem-se:

SR R o

) Qo}(a){agit(a)J

B G (a) of oz(a)(f + (a)) _
‘ 7 [ago,z<a)Ji @) -Ou@) (=9

O (a)(f +0, z(a))
floo 2 (a) Lo (CZX

(H-53)
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Onde: 4 =4

esp,r esp 2

/A

esp,l e gr - gf,l /gf,.?

As equagdes (II-51) a (I1-54) indicam que o valor absoluto de (,,{a)-0,,(«)é critico

para a precisdo e exatiddo de £ As incertezas nos valores de ky e 00}, afetam os
resultados de forma sistematica.

Os valores de 4., © &, 580 determinados experimentalmente em diferentes posicoes

de irradiagdo do reator, utilizando o detetor HPGe. Essas s&o as fontes de incertezas
nos valores de f.

2.5. Determinagao do fluxo térmico

Para a determinacéo do fluxo térmico se utiiza a conhecida equacéo de ativacdo,
com um termo que corrige pelos néutrons epitérmicos:

(11-55)

E necessario, portanto medir as grandezas que aparecem na equacio (11-55), em
especial a eficiéncia do detetor gama, usado nas experiéncias.

69



Capitulo Il

2.6. Método para determinagao da eficiéncia do detetor

A eficiéncia do sistema de contagem, &, determinada para cada energia de interesse,
calibrando o detetor com uma fonte padrdo polienergética ou vérias fontes
monoenergeticas, que emita fotons com infensidade P, exatamente conhecidas ¢

aplicando a seguinte equacgao:

Cy

—DC
A, .
E = I’}DC = tm (“-56)
P T 4P, 4P

ri

Essas fontes geraimente utilizam radioisétopos como: Fu, ®Mn, #Na, "Ba, '%°Cd,
®Co e "*'Cs. Para determinar a curva de calibragéo da eficiéncia € necessaric

estabelecer um polindmio com os dados obtidos com as medidas das fontes:

g, = a+aE +a,(E,) + ... +a,(E)" ~ (I1-57)

Ing, = ay+ayInE, +a,In(E, Y + ... +a,(nE )" (II-57)

A partir do grafico de & ¢, versus In E, , ou dos coeficientes do polindmio ajustado, a
eficiéncia & interpolada para qualquer valor de ¢. Nesse trabalho serdo usadas

fontes de "?Eu, ®Co, '¥'Cs, "Ba, e ?*' Am para calcular as curvas de eficiéncia em
diferentes geometrias.
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2.7. Fatores que influenciam a exatidao, precisao e aplicabillidade do método
ko.

Por definicdo a aplicabilidade do método 4, apresentado aqui € limitada a isblopos e
energias gama para os quais esses fatores estdo disponiveis. Esses fatores
“encontrados em varias publicagbes (SIMONITS et al, 1980; DE CORTE e
SIMONITS, 1989a; ANALYTICAL METHODS COMMITTEE, 1989, DE CORTE,
1989b; DE CORTE et al, 1982b; HEYDORN e DAMSGAARD, 1894; KiM, 1981,
VAN DER LINDEN et al., 1973), s@o valores médios de varias determinactes
experimentais, feitas principalmente nos reatores WWR-M em Budapeste e Thetis na

Bélgica.

A exatiddo depende na verdade de parametros que sio encontrados tabelados na
literatura como: %, Oy, E, esguemas de decaimento, caracteristicas nucleares, etc
(SIMONITS et al., 1980 e 1984; JOVANIC et al., 1984; ROTH et al., 1992) e outros

gue s&o determinados experimentalmente, como a curva de eficiéncia do detetor, os

parémetros a e f, a geometria de contagem e efeitos de coincidéncia.

Na literatura € encontrado um caiculo da média da precis@o, baseado nas
estimativas de incertezas relacionadas aos parametros individuais (DE CORTE,
1986b). A TABELA 3 apresenta essas estimativas, para condicoes nao muio
extremas de iiradiac@o e contagem, e para reaces (n,y) com valores médios de Q.

A soma quadratica de todas essas incertezas gira em torno de 4%.

Deve se enfatizar que as conclustes acima se aplicam também a outros métodos de

um unico comparador.
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Quando se compara essa estimativa com o metodo classico ou relativo, € bom saber
gue muitos problemas afetam também esse Uitimo, como: o problema de preparacéo
dos padrdes e também das incertezas associadas aos mesmos.

TABELA 3 - Precisdo do métoda k. (DE CORTE, 1986b)

Incertezas no resultado de analise

Parametros Contribuigdo
ko ~1%
Oo ~1%
o ~1,5%
J ~1%
£ ~2%
Coincidéncia ~1,5%
Total ~3,5% (soma quadratica das incertezas individuais)

2.7.1. Variagao do fluxo de néufrons durante a irradiacao

Quando durante a iradiagao ocorrem variagbes significativas no fluxo de néutrons

(supondo que f e o permanecam constantes) a equaca@o (1-62) deve ser mudada

para;
[ C,/t, ]
puppmy =D o Kol ] D0 B (1-58)
C 1, ] k(@) f+Q,.(a) &,,
S'DCW ),
COMm:
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birr
§'= [Feyertlar (11-59)
{4

Onde Fi1) € a funcao fluxo de néutrons, que estabelece a variagio temporal do fluxo

neutrénico.

2.7.2. lrradiagao intermitente

Quando séo realizadas varias iradiacdes ( 1, 2, 3, ....i .....N) a equagso simples de
calculo da concentragdo ndo € mais valida. Entretanto, se o fluxo permanece

constante durante cada irradiagao, pode-se distinguir duas equacdes:

1} o, f e a permanecem constantes de irradiac8o para irradiag8o, mantém-se o
mesmo comparador com a mostra durante as N irradiacdes, e usa-se apenas
uma medida da atividade acumulada. A equacao de caiculo elementar @ mudada

para:

C/t,
CWS S, D,
p (ppm): Z a ko(m)‘f—i'QO‘m(a)‘gr,m ) & (“-60)
Cg ; f,,, ki}(a) f +Q0,a(a) gr.a
sz 8, D,

m

2) se @, fe o mudam nas irradiacbes, entdo, deve-se co-irradiar em cada uma,
um novo monitor, © gual deve ser medido individualmente. O célculo da

concentragéo sera dado por:

cw J’lé:o,c(a) f+Qo,a(a) E,oal i1 &

¥

pa(ppm) :[Cr /rm] ko.c(m) f+QO,m (a) 1 [i[Aew,mSaDa] ] 10° (||—61)
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Apesar de mais irabalhoso, nenhuma perda significante da exatiddc acontece,
desde que os cuidados sejam tomados.

2.7.3. Qutras limitagoes

Outras interferéncias inerentes a técnica de ativacio neutrbnica sdo: quimicas, fisica

e nucleares.

As quimicas compreendem os casos em que a atividade induzida por um
determinado elemento presente na amostra ou introduzido por contaminagac no
manuseio da amostra, dificulta a determinacio de um outro (EHMAN et al., 1992,
ERDTMANN e PETRI, 1996; JONAH et al., 2005).

Pode ocorrer de certos elementos presenies na amostra produzirem picos que se
superpdem a outros no espectro ou a alta atividade induzida aumenta a radiacéo de
fundo {efeito Compton associado com a radiacdo gama e "bremsstrahiung”

associado a radiacéo beta) mascarando picos de outros elementos.

Ambas situacdes podem ser solucionadas pelo decaimento desses radionuclideos
produzidos por esses elementos interferentes, pela diminuicdo do tempo de
irradiacdo, ou em ultimo caso, pela separacio radioguimica.

As limitacdes fisicas englobam diversos casos. Durante a irradiacéo podem ocommer
mudangas no estado fisico da amostra ou do recipiente, pode acontecer a radidlise
da amosfra ou quebra dos recipientes devido & energia liberada no processo de
fissdo do combustivel nuclear. Assim, o tempo de irradiagcdo esta limitado pela
resisténcia térmica e mecanica de recipientes e amostras.
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Amostras que contenham teores significativos de elementos que tenham alta secgdo
de chogue podem provocar uma depresséo do fluxo. Esse efeito pode ser
minimizado pela producao de alvos bem finos e planos ou diluicdo com material de
haixa secgéo de choque.

Alvos finos e planos podem também minimizar a auto absor¢do de raios gama de
baixa energia, 0 espalhamento de néutrons e o enriquecimento do fluxo de néutrons

rapidos.

2.7.3.1. Interferéncias primarias

Problemas comuns a muitos tipos de métodos de um simples comparador sdo as
reacdes interferentes primarias do tipo (n, n') e (n, 2n), causando um erro positivo se
nao forem corrigidas. Algumas dessas reagdes sao. ''"Se, ¥™sr, """"Cd, '""™Sn,
13mpg. 137MBa. Assim sendo, para a determinacdo desses elementos deve-se usar
outros isdtopos: 7°Se, ¥8r, 1'°Cd, "7Cd, 2MSn, '™sn, **'Ba,'**™RBa, 1B, etc.

Qutros casos .compreendem basicamente as reagbes nucleares interferentes
produzidas na iradiacdo (XILE! et al., 1989, DUNG e CHO, 2003a). Os resultados
da medida de um elemenio através do radionuclideo gerado na ativacac sao
alterados quando ocorrem reacgbes nucleares secundarias que produzem ou
consomem o radionuciideo, ou devide a radiagdo nafural. Um exemplo sdo as
reacOes com néutrons rapidos, TABELA 4.
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TABELA 4 - Alguns exemplos de interferéncias por reagdes de limiar
(INSTITUTO PERUANO DE ENERGIA NUCLEAR, 1995; XILEI et al., 1989)

Reagéo principal Interferéncia Observagoes
Significativa na maioria das matrizes
®F(n,v)*F “Na(n,a)*°F S i o
com alta concentracio de sddio
Bo; P4
Si{n,p)"Al
27 28 e e
Al(n,y)=Al Importante em materiais biologicos
*P(n,a)*"Al
o Z5(n,p) P o o
P(n,y)*™P 5 - Significativa em amostras biologicas
Cln,a)™ P
®B3(n,1)¥'S BCi(n,p)¥'s Importante em materiais biolégicos
Significativa em andlises com
*®5c(n,v)®Sc *®Ti(n,p)*®sc d ) o
néutrons epitérmicos
OCr(n,y)*'Cr **Fe(n,o)*'Cr Significativa em materiais biolégicos

Uma forma de eliminar essas interferéncias, uma vez identificado o elemento
interferente, & separa-lo antes da irradiagdo. Este € um procedimento demorado e
pode introduzir contaminactes nas amosiras. Deve ser usado s0 em situacGes
extremamente necessarias. |

No caso da radiagdo natural, o radionuclideo produzido na imadiagdo, é um
radionuclideo natural. Esse ¢ o caso do ¥K:

PK (n, 1)K

Nesse caso, a interferéncia pode ser eliminada pela medida do radionuclideo na
amostra ndo submetida a ativacéo.
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3 MATERIAIS E METODOS

3.1. Padrdes e materiais de referéncia usados

ZrQ, - 6xido de zirconio JMC - Johnson Matthey Chemicals Limited.

Zr - zirconio metalico 99,99% - JMC - Johnson Matthey Chemicals Limited.
Zry-4, Zircaloy-4, 98,14% de Zr — NBS — National Bureau of Standards.
LuQ», éxido de Lutécio 99 — JMC - Johnson Matthey Chemicals Limited.

Solucdo padrdo de Au, concentragéo: 500ug/mL (a partir de folhas de ouro — NBS -

National Bureau of Standards).

Solugéo padréo mista de elementos terras raras, concentragdo 100 pug/mL — GFS

Chemicals — Multielement Standard.

Amostras de referéncia de solos GXR-2, GXR-5 ¢ GXR-6 da United States
Geological Survey ( USGS ).

Amosiras de referéncia SL-1 (sedimento de lago), Soil-5 e Soil-7 da Infernational
Atomic Energy Agency (IAEA).

Todos os resulfados s3o expressos em base seca (secagem em estufa a 120°C por
24 horas).
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3.2. Espectrometria gama: determinagdo experimental da &area liquida dos

fotopicos y e sua incerteza

Todas as contagens foram feitas em um detecior HPGe a 20 cm de distancia da
amostra, calibrado em eficiéncia para a faixa de energia de 133 a 1408 keV. A
detecgdo dos picos, assim como o calculo das areas correspondentes e das
incertezas estatisticas associadas, foram feitas usando o programa Maestro. (EG&G
" ORTEC, 1982). O programa calcula a area sob o pico de emissdo gama nos
espectros de energias por integragdo numeérica descrito a seguir e itustrado pela
FIGURA 9.

cotTAgem ot canfAl

FIGURA 9 - Calculo da area total de um pico e do “background”
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O programa calcula o “background” usando a meédia dos Ulfimos trés canais da
regidio de interesse (Region Of Interest — ROl ) de cada lado do pico. Por esses

pontos € tracada uma reta abaixo do pico.

Ele subtrai o “background” calculado canal por canal e tenta um ajuste pelo método
de minimos quadrados de uma fungido Gaussiana para os dados restantes e
apresenta a area liquida, area bruta e o erro da area liquida para a ROI do pico que

& marcado. O centrdide esta baseado na fun¢éo ajustada.

O “Background” & dado pela seguinte equacao;

I+3 h _
B:(zc,. . Zc,.)h ;“ (1-1)
i=f

i=h-2

Onde:

B € a area do “background”;

[ € o limite inferior da regido de interesse;
h € o limite superior da regido de interesse;

Ci ¢ acontagemdocanalie

6 € 0 numero de canais usados, 3 de cada lado do pico.
A érea bruta é a soma de todos 0s canais marcados pela regiao de interesse:

4, = ic}. (-2)

Onde;

Ap & o numero total de contagens na regiao de interesse;

A area bruta ajustada € a soma das contagens de todos os canais marcados na

regiao de interesse mas nao usados no “background”:
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h-3
4, = 2.C, (l1-3)

i=f+3

onde Ay, 580 as contagens brutas ajustadas.

Por fim, a area ligquida, € a drea bruta ajustada menos o “background” calculado
ajustado:

B (h-1-5)

=A -
A=A =0T

(H-4)

A incerteza e a raiz quadrada da soma dos quadrados da incerteza da area bruta
gjustada e a incerteza do "background’ ajustado. A incerteza do “background” é
dada pela razéo entre a largura ajustada do pico e o nimero de canais usados para
calcular o “background’.

Desse modo, a incerteza da area liquida do pico & (EG&G ORTEC, 1992):

u, = ‘/AM +(h_1_5][h—1'_513 (I1-5)
6 h-1I+1

3.3. Eficiéncia do detector

A eficiéncia de detecgao € um dos pontos criticos na analise por ativagdo neutrdnica
e por consequéncia na técnica ko.

Para se determinar a taxa de emissao gama dos fotons incidentes no detecior €
preciso caicular a sua eficiéncia de detecg&o para uma geometria particular. E
indispensavel a manutengao da geometria de contagem para padrdes e amostras.
Para isso foram construidos os suportes apresentados na FIGURA 10.
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S&0 usadas vérias fontes padrao como: 2 Am, "9%Eu, 'Ba, ¥'Cs, %%Co e **Mn,
fornecidas pela Agéncia Internacional de Energia Atdmica (INTERNATIONAL
ATOMIC ENERGY AGENCY, 1982).

Caracteristicas como atividade, meia-vida, energia gama e probabilidade de emisséo
gama de decaimento das fontes padrdo, utilizadas na calibragdo da eficiéncia em
funcio da energia estéo apresentadas na TABELA 5.

A fracao de eventos registrados pelo detector por foton emitide pela fonte, ¢, (&) €
fungdo da atividade 4 da fonte, do nimero de contagens liquidas sob o pico em
consideracao, (), da probabilidade de emissdo gama por decaimento P,, do tempo
de contagem, ¢,, € de um fator de corregao, f;, que leva em conta as correcdes de
geometria, tempo morto, empilhamento e atenuacgdo na propria amostra.

&(E) € dado por:

_C.f,DC
APt

¥

5,(E)

(11-8)

Uma vez medidas as fontes, determina-se a eficiéncia de deteccao considerando os
seguintes fatores: area sob o pico, para cada linha do espectro das fontes padrao,
meia-vida e atividades das fontes padréo, tempo transcomrido desde  suas
calibragbes, tempo de medida, energia e probabilidade de emissao gama por
decaimento, assim como, os fatores de correcdo devido ao tempo de decaimento e
de contagem (equagdes |-11, 1-17, [-18 e lI-56). Como nesse trabalho, amostras e
monitores seréo contados na mesma geometria, £, & constante, e nas equacies
onde a eficiéncia aparece ela o faz como uma razao de duas eficiéncias, o fator de
correcdo de geometria f, se cancela, motivo pelo qual n&o serd necessario

determina-lo experimentaimente.

A curva ajustada & eficiéncia em funcdo da energia pode ser representada

genericamente pela equago (II-57), que numa forma mais condensada se escreve:
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k=x

Ing (E)=> a,(nEY (N-7)

Onde:
n = grau do polinémio em /nF

QOu por outros polindmios em fungdo da energia.

O calculo dos parametros de ajuste da curva de eficiéncia em fungao da energia €
feito pelo metodo de ajuste por minimos quadrados ponderado pelas incertezas nas

eficiéncias.

Na TABELA 6 sao apresentadas as incertezas padrao relativas, em valores
percentuais das fontes padréo, também chamadas de coeficientes de variagéo, para
cada fonte de incerteza, que sdo componentes da incerteza combinada da eficiéncia
em cada valor de energia caracteristica dos fétons gama de cada fonte padréo
usada. Os valores dessas incertezas foram calculados por estimativas do tipo A ou
B, conforme definido no 1ISO GUM (INMETRO, 1993; DE REGGE e FAJGELJ, 1998),
das seguintes formas:

Ug a incerteza padrao na energia da raia nuclear

Ua a incerteza padréc na atividade da fonte padrdo foi obtido do certificado de
cada fonte.

83



Capitulo lll

TABELA 5 - Caracteristicas das fontes padrdes utilizadas para determinar a

curva de eficiéncia de detecgdo do HPGe (germinio ultra puro).

Isétopo Atividade | Meia-vida P, E,
(kBq) Tir2{d) (% gama) (keV)
“1Am 393,5 (1,580)10° 36,0 59,537
¥cs 345 4 11009 84,6 661,645
®Co 4187 19252 99,87 1173,238
®Co 1925,2 99,980 1332,501
¥3Bg 321,4 3848,0 7.10 276,397
18,33 302,851
62,3 356,005
8,92 383,851
82y 399,6 4931 28,37 121,779
7,51 244,693
26,58 344,272
2,234 411,111
3,121 443,979
12,96 778,890
4,16 867,38
14,62 964,05
10,16 1085,83
13,56 1112,08
20,58 1408,03
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TABELA 6 - Principais incertezas relativas percentuais consideradas no

calculo da incerteza da eficiéncia de detecc¢ao (%)

Isétopo E, (CV)e (CV)a (CVh (CV)p, | (CV)q
(keV) % % % % %
am | 59,537 | 0,0017 1,0 0,126 | 0,8333 | 0,36
¥cs | 661,645 | 0,0014 1,0 0,10 0,2220 | 0,39
8Co | 1173,238 | 0,00034 | 1,0 0,020 | 0,0600 | 0,62
%Co | 1332,501 | 0,00038 | 1,0 0,020 | 0,0090 | 0,58
$Ba | 276,397 | 0,0043 1,5 0,029 1,4084 | 1,12
302,851 | 0,0050 1,5 0,029 | 1,2002 | 0,58
356,005 | 0,0048 15 0,029 | 1,1236 | 0,26
383,851 | 0,0039 1,5 0,029 | 1,0089 | 0,70
S2Ey | 121,779 | 0,0025 2,0 0,30 0,8460 | 0,16
244693 | 0,0020 2,0 0,30 0,7989 | 0,45
344,272 | 0,0020 2,0 0,30 06772 | 0,21
411,111 | 0,0020 2,0 0,30 0,5871 | 1,15
443979 | 0,0023 2,0 0,30 0,5767 | 1,18
778,890 | 0,0021 2,0 0,30 0,5401 | 0,49
867,38 | 0,0036 2,0 0,30 1,4423 | 1,12
964,05 | 0,0036 2,0 0,30 0,4104 | 0,49
1085,83 | 0,0036 2,0 0,30 04211 | 0,45
1112,08 | 0,0036 2,0 0,30 0,4425 | 0,50
1408,03 | 0,0021 2,0 0,30 04373 | 0,38

Onde: (CV)e € a incerteza na energia; (CV)a incertezas nas atividades; (CV)y, incertezas nas

meia-vidas, (CV)g, incertezas nas emissbes de gamas; e (CV)¢ incertezas nas areas dos

picos.

= a AT R T
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FIGURA 10 - Geometrias de contagem.
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3.4. Irradiagoes

A FIGURA 11 apresenta um esquema de analise por ativacao neutronica.

Preparo das amostras

.

Irradiacdo

- .

Instrumental Separacao radioquimica

| |

.

Deteccao

.

Processamento
de dados

.

Resultados

FIGURA 11 - Fluxograma tipico da analise por ativacao neutronica.

Foi usado no trabalho o reator TRIGA MARK | — IPR-R1 a poténcia de 100 kW e
fluxo térmico de 6,6 x 10" néutron.cm®s™, para a irradiagdo das amostras e a

técnica de ativacdo neutronica parameétrica ko para determinacao dos elementos.

Foram pesadas frés aliquotas de aproximadamente 300 mg, em frascos de
polietileno. Uma parte para determinar radionuclideos de meia-vida curta (Al, Cu, Cl,
Mn, Ti e V), outra para nuclideos de meia-vida média (As, Au, Ga, K, La e Na) e por
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ultimo, uma terceira, para nuclideos de meia-vida longa (Ce, Co, Cr, Cs, Fe, Rb, Sc,
TaeZn).

Para cada 8 amostras, uma foi irradiada em ftriplicata para checar a repetitividade.

Antes da preparacao e andlise, as amostras foram secas até peso constante por 24h
a temperatura de 120°C.

Para a determinacdo dos elementos cujos radionuclideos tém meia-vida curta, o
tempo de irradiago foi de 5 minutos, com 10 minutos de espera para decaimento e
um tempo de medida de 600 segundos. Para meia- vida média, as irradiacdes foram
de 4 horas, com 12 horas de espera para decaimento e 3 horas de medidas. Por fim,
nas irradiagbes para medidas dos elementos de meia-vida longa, as irradiacoes
foram de 20 horas, 10 dias pelo menos para decaimento e 4 horas para medidas. O
dispositivo para colocagao das amostras no local de irradiacao esta apresentado na
FIGURA 12.

A espectroscopia gama foi feita usando um detector HPGe, CANBERRA, modelo
GC1518, com resolugéo de 1,85keV para a energia de 1332keV do *°Co e software
"Maestro"EG&G Ortec (FIGURA 13).

Foram analisados diversos materiais de referéncia com as amostras: SL-1, Soil-5 e
Soil-7 da IAEA (Intemational Atomic Energy Agency) e GXR-2, GXR-5 E GXR-6 do
USGS (United States Geological Survey), com a finalidade de estimar a exatidao do
método, que € uma das figuras de merito para sua validacao.

As atividades das amostras foram calculadas a partir dos espectros medidos, meia-
vida, energias e taxa de emissdo gama por decaimento, tempo de medida &
eficiéncias obtidas pela interpolagéo da curva de calibragédo para cada radionuclideo
produzido. Os espectros do “background” natural, também medidos, foram
subtraidos do espectro da fonte considerada.
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Os calculos da atividade seguem uma forma reorganizada, de acordo com a

equacao (lll-8):

C,DC )
g - £ (IIl-8)

?,Im

Onde:

A - atividade em (Bq);

C; - area sob o pico para a energia gama considerada,

g/E) - eficiéncia de detecgao para a energia E;

P, - probabilidade de emisséo gama por decaimento da linha considerada;

t» - tempo de medida;

fc - fator de corregéo que leva em conta as corregcdes de geometria f,, tempo morto,

empilhamento e atenuagéo na prépria amostra.

As incertezas nas eficiéncias e nas probabilidades de emissao gama sao duas das
fontes de incertezas no calculo das atividades, as outras provém da medida das
amostras. Uma vez identificadas estas fontes, € possivel obter as incertezas nas

atividades.
As fontes que deverao ser consideradas para se obter as incertezas nas

concentragdes dos analitos sdo: o tempo morto, as areas sob os picos, a meia-vida,

eficiéncias, a probabilidade de emissdo gama por decaimento e a constante 4,
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FIGURA 12 - Irradiacdo das amostras.

FIGURA 13 - Laboratério de contagem para analise por ativacao neutronica.
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3.5. Determinacgao de f, o, fluxos térmicos, ¢, epitérmico, ¢. e temperatura de

néutrons, T,.

Na mesa, tanto parada quanto girando, as experiéncias foram feitas em oito
posicoes simétricas. No tubo central, as experiéncias foram feitas em oito tubos
dispostos verticalmente, para testar a homogeneidade do fluxo térmico. Os
parametros serao determinados nessas oito posicoes e generalizados para toda a

mesa.

Para a determinagao dos parametros, foram feitas 6 experiéncias na mesa (3 com a
mesa parada e 3 com ela girando) e 4 no tubo central TABELA 7. Os parametros o e
f foram determinados usando o metodo de monitores nus (sem cobertura de
cadmio). Para «, foram usados 3 monitores: '*’Au, **Zr e ®Zr e no caso de f. a
determinagéo foi feita usando o monitor bi-isotépico *Zr e %Zr. A temperatura de
néutrons foi calculada através do método direto, usando '"®Lu, **zZr %zr e "YAu.
Calcula-se a fungdo g(T,) de Westcott para o '"°Lu e o resultado é interpolado na
tabela de Grintakis et al. (GRYNTAKIS e KIM, 1975), determinando assim a

temperatura dos néutrons.
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TABELA 7 - Condigbes experimentais: teste de homogeneidade de fluxo, determinagao de o, f, Ty, indice espectral e os

fluxos neutrénicos.

Experiéncia Mesa Irradiagao Mesa Irradiagao Tubo Irradiagédo
parada girando central
5 25ug de Au 15 minutos [+ 25ug de Au 18 minutos
- 50mgdeZr  |4Horas |+ 50mgde Zr (Zr0;) ;’Horas 50mg de Zr (Zr0;) |1 Hora
o 25ug de Lu +  25ugdeLu 2ug de Lu
2,5ug de Au * 2,5ug de Au 2,5ug de Au
- o o 450 mgdeZr  |1Hora
e 30pg de Lu
5ug de Au
- 600 mg de Zry-4 |4 Horas '+ 600mgde Zry-4 4_“0;5_ " |+ 225mgdeZry-4 |25 Horas
04
40pg de Lu *  40ug de Lu 30pg de Lu
6ug de Au * 6BugdeAu 2,5ug de Au
- 510mg de Zr 4Horas |+ b510mgdeZr "4 — o 255mgdeZr  |2,5Horas
08 80 ug de Lu « 60 pgdeLu 30 g de Lu
12,5 pg de Au 6 pg de Au

12,5 pg de Au
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3.6. Avaliacdao do método

Apbs os célculos dos parametros, o desempenho do método foi avaliado através da
analise de varios materiais de referéncia (BECKER et al., 1992: BORNHORST e
BALAGNA, 1979: POTTS e ROGERS, 1991; INGELBRECHT et al, 1991; AOTA et
al., 1994a e 1994b; SUTARNO e STEGER, 1986) e participacdo em dois exercicios
de intercomparacgéo de resultados dentro do projeto “AIEA/JARCAL XXVI - Garantia

de Qualidade em Laboratorios Quimicos”.

AIEA - Agéncia Internacional de Energia Atomica.

ARCAL - Acuerdos Regionales de Cooperacion para a America Latina.

As medidas foram feitas usando aliquotas de aproximadamente 300 mg, em
duplicatas nas amostras de referéncia, e em quintuplicatas nas amostras de

intercomparacgoes.

Irradiagdes:

Para a analise de cada tipo de radioisdtopo foram utilizadas condigdes diferentes,

dependendo de suas meias vidas:

¢ Meia-vida curta: irradiagées de 5 minutos, espera de 10 minutos para decaimento
e um tempo de medida também de 10 minutos. Elementos: Al, As, Ba, Dy, K, Mn,
Na, Sm, TieV

e Meia-vida média: irradiagbes de 4 horas, espera de 3 dias e contagem de 3
horas. Elementos: Ba, Br, Ce, K, La, Yb.

e Meia-vida longa: irradiagoes de 14 horas, espera de 15 dias a um més e
contagens de pelo menos 4 horas. Elementos: Sb, Co, Cr, Cs, Eu, Fe, Hf, Th, Rb,
Sc, Ta.

Todas as medidas foram feitas na geometria de 20 cm, com tempos suficientes para
contagens na area total do pico superiores a 20000.
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4 RESULTADOS

4.1. Calculo da Eficiéncia

A FIGURA 14 mostra o espectro de uma fonte de '’Eu. Na TABELA 8 sao
apresentadas as energias, as areas e as incertezas nessas areas das posicoes

assinaladas no espectro.

ROI Int
.5 7 9 Time
2 4 8 Rl Tm 11035
_ 6 ‘ Lv Tm 10800
"""‘ﬂ-.._.w‘h- y ; |’ . o ) 7 X m h 2.12
e
Marker : 689 = 765.012 kev Counts: 2715 3&G ORTEC

FIGURA 14: Espectro de uma fonte de Eu, a distancia de 20 cm fonte-detetor.
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TABELA 8 - Energias, areas e incertezas nas areas de uma fonte de '*’Eu a
distancia 20 cm fonte-detetor.

ROI E (keV) Area liquida (Al) u(Al)
1 121,78 813008 1300,8128
2 244,69 149522 672,849
3 344,29 379612 797,1852
4 411,12 26923 408,9998
5 778,92 83943 300,9864
6 867,38 27292 411,3207
7 964,11 81064 305,6704
8 1085,85 58764 397,2136
9 1112,07 67080 335,4

A TABELA 9 apresenta uma curva de eficiéncia com todas as fontes descritas
anteriormente e suas respectivas incertezas. A FIGURA 15 mostra o grafico de um
polinémio ajustado as energias. O Anexo 1 mostra uma planilha de calculo completa

de eficiéncias e incertezas para trés geometrias diferentes.

TABELA 9 - Energias, eficiéncias e incertezas nas eficiéncias em uma curva de
eficiéncia com varias fontes a distancia de 20 cm fonte-detetor.

E (keV) A u (g)
121,78 0,00149 3,75E-05
244 69 0,00109 2,63E-05

276,397 0,00109 2,46E-05
302,85 9,87E-04 1,95E-05
344,29 8,17E-04 1,86E-05

356 8,39E-04 1,56E-05
383,84 7,82E-04 1,52E-05

411,12 5,44E-04 1,52E-05

443 979 6,24E-04 1,62E-05
661,85 3,91E-04 5,12E-06
778,92 3,69E-04 8,26E-06
867,38 3,07E-04 1,05E-05
964,11 3,12E-04 7,05E-06
1112,07 2,77E-04 6,25E-06
1173,24 3,04E-04 3,57E-06
1332,5 2,73E-04 3,15E-06

1408 2,24E-04 5,0E-06
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0,0016 -
i i | | B
0,0014 - DATA2B
4 UCL
0,0012 4 LCL.
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0,0004
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FIGURA 15: Curva de eficiéncia de um detetor HPGe (germanio ultra puro) para a distancia de
20 cm fonte-detetor.

Polynomial Regression for DataZ2 B:
Y = A+ Bl*X + B2*¥"2 + B3*X"3
Weight given by Data2 C error bars.

Parameter Value Error t-Value Prob>|t |
A 0,00207 1,08869E-4 18, 97285 <0.0001
Bl -5,0692E-6 4,33806E-7 -11, 68541 <0.0001
B2 4,86661E-9 5,24836E-10 9,27264 <0.0001
B3 -1,55687E-12 1,96777E-13 -7,91184 <0.0001
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R-Square (COD) Adj. R-Square Root-MSE(SD) N

ANOVA Table:

Degrees of Sum of Mean
Item Freedom Squares Square F Statistic
Model 3 7928, 75538 2642,91846 196, 56967
Error 13 174,78759 13,4452
Total 16 8103,54297

4.2. Calculo dos Parametros

4.2.1. Teste de Homogeneidade de Fluxo

Antes de iniciar as experiéncias, propriamente ditas, para medida dos parametros,
foram irradiados 25 pug de Au durante 15 minutos na mesa e no tubo central, nas

condigbes experimentais mostradas na TABELA 7.

Os resultados das atividades especificas sdo apresentados na TABELA 10. Como se
pode observar pelas atividades, o fluxo & bastante homogéneo tanto na mesa como
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no tubo central, mostrando a estabilidade do reator. Com a mesa girando, pratica
usada nas irradiagdes, tem-se uma maior uniformidade no fluxo, como era de se

esperar.

TABELA 10 - Teste de homogeneidade do fluxo térmico com a irradiacao de 25

ung de Au.

Mesa girando | Atividade | Mesa | atividade Tubo = | Atividade
Posigdes | especifica Pf)as'l:gg:s especifica c?]'i“t,::l especifica
479 1 463 1 1,0E+09

6 494 6 491 2 1,0E+09

11 492 11 512 3 1,1E+09

16 492 16 500 4 1,0E+09

21 482 21 478 5 1,0E+09

26 485 26 486 6 1,0E+09

31 473 31 506 F 4 1,0E+09

36 466 36 500 8 1,0E+09

X 483 X 492 X 1,0E+09

s 10 s 16 s 1,6E+08

* Tubos de 2cm dispostos verticalmente um sobre o outro.

4.2.2. Calculos de f, o, @, @, € T,

A FIGURA 16 e a TABELA 11 apresentam um exemplo de um espectro de Lu, Au e
Zr e as respectivas medidas em uma posicdao de irradiagdéo de uma das
experiéncias, na mesa giratéria. As TABELAS 12 e 13 apresentam resumos de
experiéncias de calculo dos parametros na mesa e no tubo central respectivamente.

Um exemplo completo com toda a planilha de calculo esta apresentado no Anexo 2.
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3 Eiue
R1 Tm 7441
"5‘\\__,_;_'.. " ‘—F-'-’_bmw

Marker: 434 = 484.414 kev Counts: 6892

FIGURA 16: Espectro de Lu, Au e Zr para a posi¢do 1 de irradiacdo em uma experiéncia na
mesa giratéria.

TABELA 11 - Energias, areas, eficiéncias e as respectivas incertezas para os

isotopos '""Lu, ®Au e *°Zr ?"Zr em uma das posigées das experiéncias na

mesa.
ROl | Isotopos E(keV) Al u(Al) & u’(s,)
1 Ly 2084 39205 222 0,001211 1,52804E-09
2 "98AU 411,8 32265 189 0,000699 | 3,85827E-09
3 & 7242 3078 59 0,00036 1,4273E-08
4 NZr 743,3 10846 105 0,000351 | 1,53552E-08
5 ®Zr 756,7 3742 63 0,000346 | 1,61554E-08
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TABELA 12 — Resumo de uma planilha de calculo dos parametros na mesa.

Girando alfa f térmico | epitérmico ind esp glLu
Posicdo1 | 0,027559 24,43511 | 6,18E+11 = 292E+10 | 0,0278 | 1,497906
Posicdo6 | 0,025569 | 22,60458  6,08E+11 | 3,29E+10 | 0,0336 | 1,548612
Posicao11  0,0254 | 22,68688 6,56E+11 | 2,45E+10 = 0,0384  1,522668
Posicdo16 0,02814  26,40217 | 552E+11 = 2,09E+10 | 0,0331 |1,621428
Posicao21 | 0,025463 24,02107 | 6,33E+11 = 2,22E+10 | 0,0363 | 1,636991
Posicao26  0,025736 | 25,90852  5,68E+11 | 2,11E+10 = 0,0344  1,625187
Posicdo31  0,026006  23,48665 | 6,77E+11 | 2,18E+10 0,033 | 1,572277
Posicao36  0,028837 | 25,66212 547E+11 | 2,13E+10 | 0,034  1,623684
Média | 0,026589 | 24,40089 6,07E+11 | 242E+10 | 0,033816 1,581094
Desvio |0,001373 | 1,464562 4,82E+10 | 4,46E+09 | 0,003043 | 0,05342
Parada alfa f térmico  epitérmico ind esp glLu
Posicd029 | 0,04163 | 24,47589 591E+11 | 249E+10 | 0,0356 | 1,592067
Posic&030 | 0,033695 | 26,13952 5,66E+11 = 2,33E+10 | 0,0334 | 1,640907
Posicao31 0,059942 | 22,61629 5,96E+11 = 2,46E+10  0,0385  1,449446
Posicdo32 | 0,045951 24,2316 @ 5,82E+11 | 2,32E+10 0,036 | 1,580888
Posi¢cdo33  0,001874 | 30,35276 | 5,66E+11 @ 2,87E+10 @ 0,0288 | 1,617121
Posicdo34 | 0,046654 24,2355 @ 5,67E+11 | 2,54E+10 0,036 1,569
Posicdo35 | 0,046946 | 23,84863 5,80E+11  2,35E+10 = 0,0365  1,676881
Posicé036 | 0,065325 | 21,76275 | 5,95E+11 | 2,55E+10 0,04 1629297
Média | 0,042752 | 24,70787 | 5,80E+11 | 2,49E+10 | 0,035598 | 1,594451
Desvio ;0,0192812,624199 | 1,27E+10 | 1,78E+09 | 0,003386 | 0,068186

TABELA 13 — Resumo de uma planilha de calculo dos parametros no tubo

central.
alfa f térmico | epitérmico ind esp
Tubo 1 -0,01978 | 16,51377 | 2,83E+12 | 1,65E+11 0,0523
Tubo 2 -0,01039 @ 15,79464 @ 2,96E+12 | 1,68E+11 0,0546
Tubo 3 -0,02858 @ 27,59185 2,88E+12 1,08E+11 0,0316
Tubo 4 -0,0291 = 24,07755 | 2,76E+12 | 1,15E+11 0,0361
Tubo5 | -0,01823 | 24,74859 @ 2,98E+12 | 1,12E+11 0,0352
Tubo 6 -0,02069 @ 25,10185 @ 2,82E+12 | 1,12E+11 0,0347
i Tubo 7 -0,00483  21,30238 | 2,82E+12 | 1,14E+11 0,0408
Tubo 8 -0,02061 @ 24,17142 281E+12 2,18E+11 0,036
Média -0,01609 & 23,83106 | 2,85E+12 | 1,39E+11 0,036668
Desvio 0,007593 | 1,728858 | 8,11E+10 | 5,25E+10 0,002799
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As FIGURAS 17, 18, 19, 20 e 21 apresentam graficamente os resultados dos

parametros calculados nas varias posi¢des de irradiacdo na mesa e no tubo central.

Mesa girando
—&o— Experiéncia 1 —8— Eﬂ;periéncia 2 Experiéncia 3
0,04
Alfa iEE—
0,02 B el
0,01
1 6 11 16 21 26 31 36
Posicoes de irradiacao
Mesa parada
¢ Experiéncia 1 g Experiéncia 2 Experiéncia 3
0,08 — S
0,06
Alfa
Wi =samaree
0,02 A 4/‘
0 T b T T T T T
1 6 11 16 21 26 31 36
Posigoes de irradiacao

FIGURA 17 - Valores de alfa para a mesa parada e girando.
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Mesa girando

@ Experiéncia 1 @ Experiéncia 20 Experiéncia 3

3,00E+01 S
2,50E+01 - |
2,00E+01 - H
1,50E+01 -
1,00E+01 -
5,00E+00 -
0,00E+00 -

&

1 6 11 16 21 26 31 36
Posigoes de irradiacao

Mesa parada

@ Experiéncia 1 gg Experiéncia 2 ] Experiéncia 3

4,00E+01—— — : o
3,00E+01
2,00E+01/
1,00E+011
0,00E+00-

1 6 11 16 21 26 31 36

Posigdes de irradiagdo

FIGURA 18 - Valores de f, mesa parada e girando.
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Mesa girando

104
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FIGURA 19 - indice espectral, mesa parada e girando.
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Temperatura de néutrons - mesa girando

\:O—Experiéncim -—l-—-Experiéncia_2 Experiéncia 3
25
w
2 - ;
= 15 ..——_&\..—:—-_:’.“'_# ._"“-.-—-__'A';—_—-:- AEe
s
s 18 e e il
cosb—— — - =
| > 0 ) . _ _
0 10 20 30 40
Posigdes de irradiagéo

FIGURA 20 - g(Tn), mesa girando.
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Experiéncia 1 ——— Experiéncia 2 Experiéncia 3

Experiéncia 4 ‘ |

-0,01

-0,02
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0,08 L |
Posicdes de irradiacao I

D Experiéncia 1 mExperiéncia 2 [JExperiéncia 3 [JExperiéncia 4
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20 - —

w— 15 |
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5 |
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1 2 3 4 ) 6 4 8

Posi¢cdes de irradiagao

indice espectral
o

0,0000

1 2 3 4 5 6 7 8

|
|
0,0100
| Posigbes de irradiacdo

FIGURA 21 - Alfa, f e indice espectral calculados no tubo central.

Os resultados relativos aos experimentos estdo apresentados na TABELA 14.
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TABELA 14 - Parametros determinados no reator TRIGA IPR R1, considerando os valores de o

T f , . .
Razédo de Fluxo térmico Fluxo epitérmico |[; .. Temperatura
Parametros a ( 9 cadmio (0) (0] Indice espectral 9Ly de néutrons
o, (R ‘ ¢ (1.,°C)
Mesa [0,027+£0003| 242 | 26+01 [60x10"+70x10"| 2,5x10™+29x10° 0,036 £0,002 | 1,58 + 0,09 40 £3

Girando

Mesa | 0034+006 | 22+4 | 25+£03 | 50x10"£10x10" | 2,7x10"%+ 4,4 x10° 0,040 + 0,008
Parada

Tubo 0,017 + 184 | 21+02 §29x10%:98x10"" | 1,6x10"+4,0x10" 0,051 + 0,009
Central 0003
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4.3. Analise de materiais de referéncia

Para testar a metodologia varias amostras de referéncia e padrées mistos foram

analisados, além de amostras de dois exercicios de intercomparacéo. Os resultados
sdo apresentados nas TABELAS 15 a 23.

As amosfras GXR-2, GXR-5 e GXR-6, apresentam dados de concentragdes de 73
constituintes individuais em materiais de referéncia de exploragé&o geoquimica. Séo
valores meédios de 131 laboratdrios em todo o mundo, com incertezas expressas
como um desvio padrdo. Os valores recomendados estdo baseados em critérios
usados pelo NIST (National Institute of Standards and Technology) (BECKER et at,
1992; GLADNEY e ROELANDTS, 1990).

As amostras SL-1, Soil-5 e Soil-7, s3o sedimento e solos produzidos e distribuidos
pela AIEA (Agéncia Internacional de Energia Atdmica) através do programa AQCS

(Analytical Quality Contro! Services) (INTERNATIONAL ATOMIC ENERGY
AGENCY, 2000).

Os resultados séo as médias aritméticas de trés medidas separadas das amostras
em duplicatas. A precisdo é representada pelo desvio padrao, s, efou coeficiente de
variag&o ou desvio padrdo relativo, CV =100s/x. Essa precisdo, aqui apresentada,
constitul @ componente de repetitividade da incerteza do método analitico. Uma

estimativa dos valores das outras fontes de incerteza sera objeto do future processo
de validag&do do método e esta fora do escopo do presente trabalho.
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A exatidao € expressa como a diferen¢a entre o valor observado e o certificado,
relativo ao valor certificado, E(%)=(V,.omuio —Veoriosto 100/ Veomseazo - PBra @ maioria
dos elementos anzlisados foram obtidos coeficientes de variacdo em torno de 10%
ou menores. A precis&o e exatidao obtidas no método &, s&o similares aquelas dos

métodos comparativos de andlise por ativagdo, e se ajustam perfeitamente a
determinagdes em baixos e até mesmo a altos teores.
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TABELA 15 - Exatidéo e precisdo do método de andlise por Ativagido
Neutrdnica ko: concentragéo dos elementos na amostra GXR-5, comparados

com os valores certificados.

Valor encontrado Vaior encontrado
IsGtopo Energia Mesa giratoria Tubo central V.a!or
{(keV) {ngfg) a/g) certificado
X+s +CV | E(%) ¥xts |+cv ] E(%) (ngfg)
ZAl(%) 1779 2313 10 +13 ' 20,2+0,6
*Ba(ug/g) 496 2050+150 | 7.3 +2,5 2000+150
®Bruglg) | 777 61207 | 11 18 7.8+0.4
CCo(ualg) 1332 2743 11 9,7 313 87 | +37 29,9+1,2
*'Cripg/g) 320 89+10 11 12 10545 48 | +39 10115
S'Cs(ug/g) 796 1,8+0,2 10 12 2,640,3 11 +20 2,1640,16
SlEu(pg/g) 778 0,94+0,09 | 9,6 1,1 0,95+0,06
PFe(%) 1099 3,040,3 10 -12 34103 | 88 | +0,59 | 3,38+0.27
BiYf(ug/g) 482 4,3+0 4 9.3 6,5 4.6+0,3
“2Th{ug/g) 312 47405 10 5,310.3
K (%) 1525 0,9810,08 | 9.2 11 0,841009 | 10 | +6,8 0,88+0,02
O a(ug/g) 1506 1842 11 -85 2243 13 10 19,941
®Mn(ug/g) | 1811 208415 5,0 +1,7 29317
*Na(%) 1368 | 0,73+0,07 | 8,9 71 10,860,090 | 9,3 10 0,78+0,07
®Rb(ug/g) 1077 2843 10 -32 4143
®Ta(ug/g) | 1230 | 048+005 | 10 0 0,610,090 | 15 27 0,48+0,05
i(ua/g) 321 2025+200 | 9,9 7.9 22004100
%shiug/g) | 1691 1,5+0,2 13 7.9 1,63+0,28
“Sc(uglg) 889 6,9+0,7 10 8,7 8,040,8 10 8,1 7,404
*V(ug/g) 1434 5345 9,4 -5,3 5612
SYb(ug/g) 396 2,340,3 13 +31 2,0+0,3 15 14 1,75+0,26
CV=100s/x
E (0 °) = (Vmonwdo - Vcemﬁcado 100/ Vcemﬁmdo
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TABELA 16 - Exatidao e precisao do método de analise por Ativagao
Neutronica ky: concentragao dos elementos na amostra GXR-6, comparados

com os valores certificados.

. Valor. encontrado Vator encontrado
Isdtope | Energia Mesa giratoria Tubo central Valor
(keV) — certificado
Xts +CV | E{%) Xts +CV | E(%)
2Al(%) 1779 1822 5.0 +1,1 17,740,6
**Ba(ug/g) 496 1374100 7.3 +5.4 1300100
OCo(ug/g) | 1332 12,8+1,3 10 7.2 14,0+1,0 71 | +14 13,8410
5Cr(ng/g) 320 100+10 10 +4,2 101£10 99 | +52 96+7
SeCs{ug/g) 796 44404 9,1 +4.8 5,410,5 93 | +28 4,2040,21
S2Eu(uglg) | 778 0,82+0,09 11 whwan
®Fe(%) 1099 5,610,6 3.6 =31 5,9+0,6 10 | +1,7 5,58+0,41
B f(ug/q) 482 4,3+0,5 1 0 43407
Pihpglg) | 312 5,240,5 9.6 5,3+0,22
K (%) 1525 1,840,2 11 37 1,87+0,04
O a(ug/g) | 1596 13,241,2 9,1 -5,0 13,9+0,9
Mn(ug/g) | 1811 1172+100 85 | +12,7 1040450
Na(ug/g) | 1368 975195 9,7 -8,0 1060+90
®Rb(ugig) | 1077 8349 11 -7.8 90+4
2Ta(ng/g) | 1230 0,5110,05 9,8 +5,1 0,60+0,10 17 | +24 | 0,485+0,003
5Ti(%) 321 0,59+0,08 10 +18 0,50+0,01
%gb(uglg) | 1691 3,830.4 11 +56 3,641,0
®Sc(ugla) 889 2813 11 +1,5 2843 11 | +1,4 27,6126
(oo 1434 197418 9,1 +59 186111
SYb(ug/g) | 396 2,510,3 12 +4,1 2,410,3 13 0 2,4+0,4
CV =100s/%

E (%) = (V;mmmmdo - Vwmﬁmdo )1 00 / Vcemﬁwdo
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TABELA 17 - Exatiddo e precisdo do método de analise por Ativacao

Neutronica ks: concentracio dos elementos na amostra GXR-2, comparados

com os valores certificados.

3 . Valor encontrado Valor encontrado
Isotopo | Energi Mesa giratéria Tubo central Valor
a (keV) certificado
X+s +CV | E (%) x+s +CV | E(%)
“AI(%) 1779 2042 66 | +5.8 18,57+0,06
Ba(uglgy | 496 20774200 96 | -7.3 2240460
“Br(ugig) | 776 3,740,4 11 +16 3,20
Co(uglg) | 1332 7,540,8 11 -13 8,440,8 85 | -23 8,640,3
“'Cr(nglg) | 3220 384 10 | +5,6 38+4 11 | 4586 364
es(ugrg) | 796 5,110.4 78 | -1,8 6,0:0,6 10 | +15 5,240,3
Euuglg) | 778 0,81+0,08 9.9 0 0,8110,10
®Fe(%) 1099 1,840,2 38 | 27 2,140,2 10 | +25 1,86+0,06
“Hf(ug/g) | 482 7,6:0,8 10 | -84 8,3:0,9
ZTh(ug/g) | 312 8,5+0,7 82 | -34 8.810,3
“K(%) 1525 1,401 | 7.1 2,2 1,3740,09
"% a(ug/g) | 1596 25,8+1,5 78 |+078 3244 13 | +20 25,611,8
*Mnug/g) | 1811 1057+70 66 | +4,6 1010:+40
*Na(%) 1368 0,55:0,05 72 | 11 0,6740,07 | 10 | +22 0,56:0,01
sSb(uglg)y | 1691 44:+4 91 | -10 4945
®Rb(ug/g) | 1077 8749 10 sl
“Ta(ug/g) | 1230 0,70+0,07 10 | 22 1,140,2 18 | +22 | 0,90:0,17
Ti(%) 321 0,3610,04 11 +18 0,30+0,03
®Sc(ua/g) | 889 7,540,8 11 | +8,0 8,140,8 99 | +18 | 6,88+0,09
“Vingla) | 1434 5344 75 | +1.9 5244
Yb(ugig) | 396 1,740,2 12 | 17 2,2+0,2 91 | +7,8 | 2041024
CV =100s/x
E (%) = (Vemnmdo - Vcemﬁcado 100/ Vcemﬁcado
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TABELA 18 - Exatidao e precisdao do método de andlise por Ativagéo

Neutronica ko: concentragdo dos elementos na amostra SOLO-7, comparados

com os valores certificados.

E %) = (Venwnrma’o - Vcerﬁﬁcado )l 00 ’f Vaemﬁcado

i . Vator. encontrado Valor encontrado
isotopo | Energia Mesa giratéria Tubo central Valor
(keV) certificado
xts +CV | E{%) X*s +CV | E (%)
2Al(%) 1779 49405 59 | +51 4.740,4*
. As(uglg) | 559 14,242 8 20 | +59 13,4+0.9
¥Bruglg) | 776 5,910,9 15 -16 743
WeCe(ug/g)y| 145 5815 86 | -49 6116
OCo(uglg) | 1332 8,140,7 86 | -89 8,140,8 99 | 89 8,9+0,2
SiCriuglg) | 320 6847 10 | +13 7648 11 | +26 60+12
SCs(uglg) | 796 5304 75 | 18 5,310,5 94 | 18 54205
SEnuolg) | 778 0,7340,07 92 | -27 1,040,2
PFe(%) | 1099 26403 19 | -077 ] 26403 77 | 1.2 | 2574007
Blihtugla) | 482 5,3+0,6 11 | +39 5,140,3
BTh(nglgy | 312 7,640,7 9,2 8,240,5
2K (%) 1525 1,240,1 83 | -083 1,2+0,1 8,9 | +4.1 1,2140,08
O a(uglg) | 1596 28+3 11 0 2813 11 0 2815
®Mn(nglg) | 1811 891160 87 | +95 631427
XNa(ug/g) | 1368 23004210 9,1 | 42 2400+100*
2Sb(ug/g) | 1691 1,740,2 12 0 1,740,2
®Rbpgig) | 1077 5015 10 | 1,9 5115
®2Tauglg) | 1230 0,7310,07 96 | -88 | 0961009 | 9.4 | +20 0,800,02
Ti(ug/g) | 321 3170320 10 | +56 3000:400*
““Sc(ugfg) | 889 8,740,8 9,2 | +4,8 9,010,9 10 | +8,4 8,3+1,2
Nuglg) | 1434 66.£5 76 0 6647
ToYb(ug/g) | 396 2,840,5 18 | +17 2,640,3 11 | +8,3 24303
(*) Valor nao certificado
CV =100s/x
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TABELA 19 - Exatidado e precisdo do método de analise por Ativagao
Neutrénica ko: concentracd@o dos elementos na amostra SOLO-5, comparados
com os valores certificados.

i . Valor. Encontrado Valor encontrado
Isdtopo Eggg)'a Mesa giratéria Tubo central ce:tfiall’ﬁlg;do
Xts +CV | E (%} xts +CV | E (%)
2A%) 1779 8,840,8 68 | +7.5 8,1940,28
Ba(ug/g) | 496 440188 20 | -21 560453
*Br(ug/g) 777 6,2+0,9 15 | +15 5,4+1,0
*'Cr(ug/g) 320 29+3 10 | 48,35 3143 97 | +7.3 28,912 8
CCo(ugrgy | 1332 1552 13 | +14 13,8£1,3 94 | -87 14,8+0,76
Wee(ug/g) | 145 5745 88 | -4,5 59,7+3
*Dy(nglg) | 95 4,3:0,9 21 | +7,5 4.041.0
e (%) 1099 4,4+0,4 91 | -1,1 4,740,4 43 | +47 | 4,45+0,19
"“Ga(ug/a) 833 1842 11 | 2.2 18,4416
2K (%) 1525 1,940,2 23 | -1.4 1,8610,15
“augig) | 1596 2743 11 | 38 2043 10 | +3.2 28,1+1,5
“Mn(ug/g) | 1811 943445 48 | +11 852437
Na(%) 1368 1,740,2 92 | -94 2,040,2 56 | +3,1 1,9240,11
sb(ugrg) | 1691 1431 71 | -21
“Sclug/g) 889 1441 71 | 54 162 13 | 8,1 14,8+0,66
Ming/a) 321 5200500 96 | +11 4700*
V(ug/g) 1434 142+10 7.0 | 59 151*
"Yb(ug/g) | 396 2,8+0,5 18 | +25 2,640,4 15 | +16 | 2244020
(*) Vator njo certificado
CV =100s/%

E(%) = (I/amcon!rado - Vcemﬁcaa‘o )1 00 ;‘ Vcemﬁcado
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TABELA 20 - Exatidao e precisao do método de analise por Ativagao
Neutrdnica kg: concentragao dos elementos na amostra SOLO-1, comparados

com os valores certificados.

Isétopo Energia V::g;: g?;:g:: ° Valor
(keV) certificado
Xts +CV E(%)
%2Br(1g/g) 776 6,7+1,0 15 -1,8 6,82+1,73
CCo(nglg) 1332 18,2+2,0 11 -8,1 19,8+1,5
*1Cr(ng/g) 320 118412 10 +13 10449
*Cs(ug/g) 796 7.110,5 7.0 +1,3 7.010,88
*Fe(%) 1099 6,740,7 1,9 +0,60 | 6,74+0,17
®IHf(ugig) 482 4,9+0,7 14 +18 4,16+0,58
2Th(ug/g) 312 1411 7.1 0 1421
K (%) 1525 1,30,1 10 -16 1,5*

“OLa(ngla) 1596 49+5 10 -6,8 52,643, 1
*Na(ng/g) 1368 1620+150 9,3 5,8 17204120
2sh(ug/g) 1691 1,24+0,12 9,7 5.3 1,3110,12
% Rb(g/g) 1077 113+11 9,7 0 113+11
¥ Ta(ug/g) 1230 0,92+0,09 9,8 -43 1,6*
“sc(uglg) 889 1842 11 +4.0 17,3+1,1
"SYb(ug/g) 396 4,506 13 +5,2 3,42+0,64

(*) Valor nao certificado

CV=100s/%

EQ)= moonraio ~ cronso 1001V o
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TABELA 21 - Determinagédo de elementos terras raras , usando o0 método k e a convengdo de Westcott.

Solugéo 164 140 “ice 177 160 %Dy 17
mista de Eu (rg/g) La (ng/g) (1g/g) Lu (ng/g) Tb (ng/g} (ug/g) *Yb(rg/g)
rras raras
{ngig) Mesa TC Mesa TC Mesa/TC Mesa TC Mesa TC Mesa/TC Mesa TC
Xxts Xts xts Xts xts Xts Xts xts xts Xxts Xts Xts
10 1141 1041 9,340,9 1041 1141 10+1 1041 111 1132 1342 1242
5 5,240,5 4,310,05 5,610,086 5,240,05 5140,5 4,7140,05
1 0,9940,09 1,110,1 0,9940,09 | 0,840,009 | 0,9540,09 | 0,95+0,09 1,140,1 1,0+0,1 0,9810,09 1,240,2 1,410,3
0,50 0,52+0,05 0,46+0,05 0,52+0,05 0,56210,05
0,10 0,007+0,009 0,0811+0,009
0,2840,0
0,25 0,2610,03 | 0,2610,03 0,24+0,03 | 0,2440,03 0,30+0,03 0,2240,03 3

Mesa = Mesa giratdria, TC = Tubo central
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4.4. intercomparagdes

Na TABELA 22 estdo apresentados

resultados obtidos em amostra de

intercomparacéo organizada pelo IPEN/SP (Instituto de Pesquisas Energéticas de
S&o Paulo) e pelo Research Center of Jilich da Alemanha, em 1988/99.

TABELA 22 - Elementos tracos em sedimento de rio.

Valor encontrado*

. Mesa giratéria L.aborat;:':rios**
Isétopo E(r;(t:r\s’;;a _ {ngi/g) (ﬁg 9
xts +CV xts

2Al(ug/g) 1779 6115 82 44.8419,8 **
®As(nglg) 559 5,30,6 11 7,342,598
®Co(ug/g) 1332 1642 12 15,9+1.6
*1Cr{ug/g) 320 663150 7.7 622453
*Cs(ug/g) 796 5,940,5 8,5 5,0411,03
“Cu(uglg) 1039 6315 7.9 65,8+10,8
*Fe(ug/g) 1099 32,0+3,3 10 34,0+4,9
“K(ng/g) 1525 18,640.2 1,1 18,640,2
O a(pg/g) 1596 3042 6,7 27,4118
*Mn(rg/g) 1811 8544175 8.8 801458
*Na(pg/g) 1369 12,140,3 2,5 10,910,6
*®Rb{ug/q) 1077 110+15 13 99420
“Sc(ug/g) 889 11,4+0,1 0,88 11,9101
¥ Ta(ug/g) 1230 0,9+0,2 22 0,8110,17

2\ (ng/g) 1434 8418 9,5 75122

* Valores médios de 5 determinacfes, segundo recomendacdes dos

organizadores

** Média e desvio padrao dos resultados dos laboratorios

Jekke

mg/g.
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A TABELA 23 apresenta resultados da amostra IAEA-SL-1, de intercomparacao

organizada pela Agéncia Internacional de Energia Atdmica € a Comissdo Chilena de

Energia Nuclear em 2000.

TABELA 23 - Elementos menores € tragos em sedimento de lago.

Valor encontrado

Mesa giratéria

, Energia {ng/ag) \{alor
Isétopo (keV) = - certificado
ts +CV E (%) (ng/g)
®As(ug/g) 559 30+2 3,3 +9,7 27.5+3.1
*Ba(ug/g) 166 560+60 11 -1,2 639 + 60
®Co(ug/g) 1332 16+1 6,3 -19 198+15
*'Crinalg) 320 11443 2,6 +9,6 104£9
SCs(ug/g) 7956 7,810,4 5.1 +11 7,01 £0,88
*Fe(%) 1098 6,404 1,8 -5,0 6,74+ 0,17
“Ga(ug/g) 834 23+1 43 4,2 24 +5
2K (%) 1525 1,3+0,1 3,8 9.6 1,5*
" a(ug/g) 1596 50,5+0,5 0,99 4.0 52,6 +3,1
*Mn(ug/g) 1811 35004500 14 +1,2 3460 + 160
#Na(ug/g) 1369 1590430 1,9 7.5 1720 + 120
®Rb(ug/g) 1077 10245 49 9,7 113 + 11
24Sb(ug/a) 1691 1,140,2 18 -16 1,31+0,12
*®Sc(ug/a) 888 17,340,3 1,7 0 17,3+ 1,1

Valores médios de 5 determinagbes, segundo recomendacbes dos organizadores.

{*) Valor nao certificado
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4.5. Precisdo do método

Os resultados analiticos das intercomparagfes € dos materiais de referéncia
mostram uma boa preciséo e exatidédo do método, evidenciando que a metodologia
se adapta perfeitamente ao nossc reator. A TABELA 24 a seguir apresenta
resultados para varios elementos em trés matrizes diferentes (GXR-2, GXR-6 e
SOLO-5) analisadas pelos métodos ke e relative. A FIGURA 22 apresenta uma
comparacéo entre os valores médios das concentracbes e das inceriezas para os
dois métodos. Pode-se observar que 0 método ko € um método mais preciso que o

método relativo.
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TABELA 24 - Resultados de analises pelos métodos de ativagdo neutronica comparativa e ky na mesa giratdria.

Comparagéao entre os valores encontrados, x, desvios e a preciséo, CV.

GXR-2 GXR-6 SOLO-5
Isétopos ko Relativo ko Relativo ko Relativo
X s  1CV X s +CV X s  +CV X 8 CV | ¥ s ICV | ¥ 8 +CV
Al(%) 20 2 6,6 20 2 10 18 2 5,0 185 09 49
Ba(uy/g) | 2077 200 9,6 | 1700 200 12 1374 100 73 | 1100 100 91 |[440 88 20 | 572 60 1"
Co(ugfg) | 7.5 08 11 8 2 25 (128 13 10 [ 13 4 30 (15 2 13 |13 2 15
Cringdg) | 38 4 10 | 40 8 20 | 100 10 10 | 80 10 11 |20 3 10 |26 3 12
Eu(ng/gy | 0,81 008 99 | 070 007 10 082 0,09 11 060 007 12
Fe(%) 18 02 89 2.7 03 11 5,6 0,6 3,86 69 07 10 (44 04 91 |46 05 t1
K(%) 1.4 01 7.1 1.5 09,1 6,7 1,8 0,2 11 20 02 10 19 02 23 120 02 10
La{pg/a) a7 3 11 (278 28 91
Mn{ue/g) 943 45 48 [852 80 94
Na(%) 055 0,08 9,1 0585 005 91 |0,0988 0009 97 012 001 83 |17 02 92 [20 02 10
Sh(uyg) | 44 4 91 | 38 4 11 4 1 71 113 1 717
So(uly) | 75 08 1t [ 65 05 77 14 1 71 |14 2 14
Ti(%) 036 004 M 0,27 0,03 11 0,59 0,08 10 0,53 005 94
Ving/e) | 53 4 75 | 55 5 91 {197 18 91 | 200 20 10
CV =100s/x
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FIGURA 22 — Valores medios das concentracbes & incertezas dos elementos analisados (TARELA
24). comparagie entre os métodos relativos e ky.
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4.6. Exatidao do método

Nas TABELAS 15, 16, 17, 18, 19, 20 e 23 s&o apresentadas as exatiddes do
método, para varios elementos determinados em amostras de materiais de

referéncia de solo e sedimento de rio.

A concordancia entre os valores experimentais e certificados em todos os casos é
razoavel, exceto, alguns desvios para mais cu para menos como nos casos do Ta e
0 Hf na mostra de SOLO-1, Ba na amostra de SOLO-5, Eu em SOLO-7, Co e Sb em
sedimento de lago, Br, Ta e Ti na amostra GXR-2 e Ti na GXR-6, todos os casos

em determinac¢des na mesa giratéria.

No tubo central os maiores desvios s&o: o Yb na mostra de SOLO-5, Cr e Ta em
SOLO-7, Fe, La, Na, Ta, e Sc em GXR-2 e Cs e Ta na amostra GXR-6.

Essas discrepancias em muito podem ser melhoradas. Ndo esquecer que esses sdo
0s primeiros, exercicios usando a metodologia. Outros fatores que concorrem para
iss0 880: em alguns casos os valores certificados ndo possuem desvio padrao, a
qualidade dos dados nucleares, energias gama escolhidas, etc. Os desvios sdo mais
evidentes nas determinag¢des no tubo central, justamente uma regido de fluxo mais
intenso com maiores possibilidades, portanto, de ativagédo de interferentes além dos
problemas citados acima. As FIGURAS 23 e 24 mostram a distribuicdo de freqiiéncia
das exatiddes do método na mesa e no tubo central, evidenciando a maior preciséo
dos resultados na mesa.
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Mesa Giratoria
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FIGURA 23 - Distribuicdo de frequéncia das exatidGes do método k; na mesa giratéria
TABELAS 15,16,17,18,19,20 e 23.

14 4 Tubo Central

Frequéncia

1310 8 -5 3 0 3 &5 8 10 13 15 18 20 23 25 28 30 33
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FIGURA 24 - Distribuicdo de frequéncia das exatiddes do método k, no tubo central
TABELAS 15,16,17, 18 e 19.
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CAPITULO V - DISCUSSOES, CONCLUSOES E SUGESTOES
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5 DISCUSSOES, CONCLUSOES E SUGESTOES

Os métodos paramétricos e particularmente 0 método kp sdo calculados diretamente
dos valores de constantes nucleares e parametros pré-medidos. Esses meétodos
evitam as desvantagens dos métodos comparativos, mas sdo muitas vezes menos
precisos devido as incertezas nos parametros envolvidos, e principalmente a

problemas de instabilidade de fluxos na regiao de irradiacaoc de amostras.

Os dados encontrados tabelados sdo. o periodo de semi-desintegracéoc do
radionuclideo e a energia efetiva de ressonéncia. Dependendo do método utilizado
s&o tambeém a massa atdomica relativa do elemento e a abundancia isotopica do
precursor, as segdes de chogue e as integrais de ressonancia, as intensidades das
radiagbes medidas e a relac@o integral de ressonéncia/secgdo de chogue. Além
deles os parametros experimentais: tempos de irradiac&o, medidas e decaimentos, a
propria velocidade de contagem, a eficiéncia do detetor e os fluxos térmico e
epitérmico do reator. A qualidade dos resultados analiticos depende essenciaimente
da qualidade dos dados tabelados, a melhora desses dados nas Ultimas décadas e a

disponibilidade dos computadores tornaram esses métodos muito competitivos.

O método ko, além de oferecer a vantagem de determinacdo em faixas variadas de
teores (ppb a %) e elementos adicionais se comparado ao método relativo, & capaz
de elucidar problemas de interferéncias e limitagbes que possam ocorrer na
determinacdo de qualquer elemento, garantindo dessa forma confiabilidade nos
resultados produzidos. Outra vantagem do método € a possibilidade de mudanca de
um comparador de fluxo para outro se por ventura algum problema acontecer com
aguele que estiver sendo usado (perda, esquecimento de contagem, efc). Isso pode
ser feito desde que esteja usando uma amostra de referéncia acompanhando as

andlises o que é sempre recomendado.
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Com relagdo a determinagdo dos pardmetros, o método de monitores nus [par
isotopico do **Zr e *Zr e monitor biisotdpico e ouro ('%¥Au, *zr, zr)
respectivamente] que foi usado apresenta vantagens e desvantagens. Embora o
método sofra de altos fatores de propagagdo de erros, e desse modo, uma
consideravel incerteza na determinacéo de alfa, especiamente valores baixos e
também em valores de f, essas determinagSes sao mais préticas: a) séo irradiacgbes
sem cobertura de cadmio, evitando assim depressdes de fluxo e rejeitos nucleares;
b) nenhum dos isdtopos medido emite raios gama em cascata, evitando assim
efeitos de empilhamento; c) o par isotépico do **Zr e *Zr, apresenta valores de Qq
de 5,45 e 250 respectivamente e portanto uma diferenga significativa entre eles.
Além disso, o uso do **Zr como comparador é preferivel em vista de seu valor de
Qo=5,45, valor préximo do valor médio de muitos isdtopos.

Ha também problemas com o valor de Qo do *Zr que apresenta grandes

discrepancias na literatura.

O uso desse método requer o uso de pelo menos dois cuidados para minimizar
mncertezas:

+ escolha de monitores, com valores de kg @ Qo bem conhecidos e exatos;

» cuidados experimentais de forma a minimizar erros grosseiros. Com relagéo a
isso, a importancia de pequenas correcdes para auto blindagens de néutrons,
atenuaca@c gama e diferengas em geometria de contagens. Dentro do possivel é
interessante fazer uso de ligas contendo os trés monitores, ja disponiveis no
mercado.

Uma das vantagens do reator TRIGA IPR-R1 para uso de metodologias
paramétricas, enfre elas o método kg, & a estabilidade de fluxo. Além disso, por ser
um reator de pesquisa de baixa poténcia, o indice espectral apresenta um valor

baixo, resultado justamente de fluxos menos energéticos, sendo minimizadas, por
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esta razdo, as chances de reacdes de limiar: (n, o), (n, p) e de fiss&o (n, f) além de
provaveis desvios do fluxo da idealidade (lei 1/E). Os dados levantados ao longo do
trabatho evidenciam essas excelentes caracteristicas do reator e as boas
perspectivas para utifizagdo dessa metodologia no CDTN. A uiilizagdo do metodo ko
pode e deve ser incrementada no reator IPR-R1, mas é recomendavel que seja feita
em irradiagbes com a mesa girando, pratica normalmente utilizada no método

comparativo classico.

As experiéncias na determinacdo de fodos os parémetros mostraram que essa
pratica garante uma maior uniformidade dos filuxos, garantindo portanto melhor
repetitividade dos dados. A evidéncia disso foram os excelentes resultados obtidos
para 0s materiais de referéncia e as amostras de intercomparacdo mostrando que o

método ko € tdo exato e preciso guanto o método relativo convencional.

As medidas de conceniracdo no tubo central ndo foram tao satisfatorias?

O tubo central € uma regiao de fluxos bem mais intensos que a mesa e portanto de
grande potencial para ativa;’ao de nuclideos com seg¢des de chogue mais baixas ou
mesmo elementos em quantidades muite pequenas. Apesar disso também s&o

grandes as possibilidades de ocorréncia de reagdes interferentes.

Vale a pena explorar o potencial analitico dessa regido seja por metodos
paramétricos ou comparativo. Para a utilizacdo do método ko é recomendavel a
utilizacdo de um monitor de fluxo junto com as amostras e para elementos que n&o
seguem a lei 1/v, fazer novas experiéncias para determinac&o de temperaturas de

néutrons ao jongo da altura de iradiagdo.

Mesmo com o pouco espaco para iradiacio de amostras, em determinados tipos de
analises e para alguns tipos de amostras (amostras forenses, obras de artes etc)
onde as quantidades sao muito pequenas e necessidade também de preservacio
das mesmas, essa alternativa & muito importante.
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O envolvimento de varios parametros e varidveis como vimos permite uma viséo
ampla do método e ao mesmo tempo exige um maior controle dos dados desde a

preparacao das amostras até o processamento de dados.

Foram feitas algumas experiéncias de determinac@o dos parametros na segunda
camada da mesa. Embora seja uma regido de fluxo menos intenso, € uma regiao de
um potencial analitico muito grande também. As experiéncias foram muito

animadoras e vao continuar, sS40 o nosso proximo objetivo.
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Capitulo VIl

7 ANEXOS

Anexo 1 — Calculo de eficiéncias em diferentes geometrias e suas respectivas

incertezas

Os calculos de incertezas nas eficiéncias foram feitos atraves de equacgbes de

propagacdo de incertezas, sem levar em conta possiveis correlacdes entre os

parametros. Para os pardmetros sem maiores informagtes foram feitas estimativas do

tipo B usando funcdes de distribuicdo de probabilidades retangular, considerando como

amplitude maxima de incerteza uma unidade do valor do parametro

Incerteza nas eficiéncias:

¢
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Onde:

Ao atividade gquando da calibrago da fonte padrao (ty = 0}

tq tempo de decaimento da fonte padrdo desde sua calbracio;
C: - area liguida do pico;

Ange atividade do padrdo hoje, a um tempo {3 apds sua calibragio;
tm tempo de medida, tempo vivo;

P, probabilidade de emisséo.
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Capitulo VIl

Anexo 1 - Planilha de célculo da eficiéncia do detector de HPGe em tres geometrias diferentes

Distancia: 10 cm

T. de

u Atividade | u T 1) u Contagem u Atividade Area

Isétopo | Energia | % Gama | (%Gama) Inicial (Ativ. (T1/2) (T.C)} Atual Liquida

(Kev) kBa) | miy | (8 (s) (T€) | kBa) | (cont)
Am-241 | 59.537 0.359 0.00299 303.5 3,935 {1.385E+10| 17200512 800 0.0617 381.26 335438
Eu-152 121.78 0.2837 0.00240 399.6 7.992 (420374880(1261124.64 10800 7.3008 143.21 2246961
Eu-162 | 24469 0.0751 0.00060 399.6 7.992 [420374880{1261124.64| 10800 7.3008 143.21 406137
Ba-133 | 276,397 0.071 0.00100 3214 4.821 [332380440|96392.9376 1200 0.2356 87.7¢ 23708
Ba-133 302.85 0.184 (.00221 3214 4.821 |332380440(96392.9376 1200 0.2356 87.79 55058
Eu-152 344.29 {).2658 0.00180 399.6 7.892 [420374880)1261124.64 10800 7.3008 143.21 1044437
Ba-133 356 0.621 0.00698 3214 4,821 1332389440(96392.9376 1200 0.2356 87.79 181115
Ba-133 383.84 0.0891 0.00090 321.4 4.821 1332389440(96392.9376 1200 0.2358 87.7¢9 21800
Eu-152 | 443.979 0.03075 0.00018 309.6 71.992 [420374880)1261124.64 10800 7.3008 143.21 94981
Cs-137 6861.85 0.9 0.00532 3454 3.454 (946080000 946080 500 0.1543 218.93 148772
Eu-1562 | 778.92 0.13 0.00070 398.6 7.992 1420374880)1261124.64} 10800 7.3008 143.21 233206
Eu-152 | 867.38 0.042 0.00081 399.6 7.992 (420374880;1261124.64| 10800 7.3008 143.21 62248
Eu-152 | 964.11 0.145 0.00080 399.6 7.992 (4203748801261124.64| 10800 7.3008 143,21 220430
Eu-152 | 1112.07 0.136 0.00080 399.6 7.992 1420374880 1261124 .64 10800 7.3008 143.21 181943
Co-80 1173.24 0.999 0.00080 418.7 4.187 |166226256 | 33245.2512 1200 0.0455 31.25 33121
Co-60 1332.8 1 0.00009 418.7 4.187 |166228256)|33245.2512 1200 0.0455 31.28 29523
Eu-152 1408 0.208 0.00081 309.6 7.992 1420374880|1261124.64 10800 7.3008 143.21 226193
Mn-56 1810.7 0,272 0.00000 8588.17 92562 1864.6 6588.17 33841
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Capitulo Vil

u u u u u u u W u u

(Area |Eficiéncia | Efic.{Area | EficTempo | Efic. _

{Eficiéncia) Efic.{Ativ. ini.) Efic. (T1/2) | Efic. (T.C.) {Eficiéncia)
Lg.) Lq.) Decaimento) (%Gama)

1207.58 | 0.00408 |5.51661E-05( 1.4704E-05 | 4.0848E-05 5.1728E-09 1.6263E-07 | 4.2011E-07 | 3.4037E-05 5.5168E-05
a505.14 | 0.00512 [0.000112667 ] 8.1934E-06 | 1.0242E-04 2.1060E-07 1.5765E-05 | 3.4617E-06 | 4.3323E-05 1.1267E-04
+—182""!'.62 0.00350 [7.77155E-05 1.5734E-05 | 6.9931E-08 1.4380E-07 1.0764E-05 | 2.3637E-06 | 2.7934E-05 | 7.7715E-05
265.53 | 0.00317 |7.42699E-05| 3.5502E-05 | 4.7547E-05 1.6487E-07 1.1930E-08 | 6.2245E-07 | 4.4644E-05 | 7.4270E-05
319.34 | 0.00284 | 5.70142E-05 1.8475E-05 | 4.2608E-05 1.4774E-07 1.0691E-06 | 5.5779E-07 | 3.4002E-05 | 5.7014E-05
2193.32 | 0.00260 |5.45018E-05| 5.3352E-06 | 5.0812E-05 1.0448E-07 7.8212E-08 | 1.7174E-06 | 1.7205&-05 5.4502E-05
418.90 | 0.00248 |4.66121E-05| 6.4035E-06 | 3.6943E-05 1.2810E-07 | 9.2693E-07 | 4.8363E-07 | 2.7673E-05 | 4.6612E-05
151.20 | 0.00230 |(4.46221E-05( 1.6109E-05 | 3.4519E-05 1.1969E-07 8.8612E-07 | 4.8190E-07 | 2.3218E-05 | 4.4622E-05
1120.78 | 0.00200 |4.81972E-05| 2.3566E-05 | 3.9942E-05 8,2132E-08 6.1480E-06 | 1.3500B-06 | 1.1517E-05 | 4.8197E-05
57241 | 000124 |1.52281E-05| 4.8419E-08 | 1.2415E-05 2.2687E-08 56607E-07 | 3.1922E-07 | 7.3373E-06 1.5228E-0%
1142.71 | 0.00116 |2.49602F-05] 5.6833E-06 | 2.3197E-05 4.7700E-08 | 3.5706E-06 | 7.8406E-07 | 6.2644E-06 | 2.4060E-05
697.18 | 0.00096 |2.61273E-05| 1.0733E-05 | 1.9165E-05 3.9400E-08 | 2.0500E-08 | 6.4778E-07 | 1.3821E-05 | 2.6127E-05
1080.11 | 0.00098 |(2.08687E-05| 4.8162E-08 | 1.9658E-05 4.0422E-08 3.0258E-08 | 6.6444E-07 | 4.0338E-06 | 2.0869E-05
909,72 | 0.00086 | 1.84407E-05) 4.3249E-06 | 1.7300E-05 3.5573E-08 | 2.6628E-06 | 5.8472E-07 | 3.8275E-06 | 1.8441E-05
205.35 | 0.00088 |1.04281E-05| 5.4813E-08 | 8.8407E-06 9.1847E-08 4 5B85E-07 | 3.3556E-08 | 5.3044E-07 1.0428E-05
171.23 | 0.00079 |9.11085E-08 | 4, 5660E-08 | 7.8725E-08 8.1877E-08 4.0860E-07 | 2.9881E-08 | 7.0852E-08 9.1107E-08
859.53 | 0.00070 |1.48071E-05| 2.6718E-06 | 1.4062E-05 2.8916E-08 | 2.1645E-06 | 4.7530E-07 | 3.0747E-06 | 1.4807€E-08
0.00 0.00052 |0.000870886| 0.0000E+00 | 0.0000E+00 | 9.7089E-04 | 0.0000E+00 | 0.0000E+0Q0 | 0.0000E+00 | 9.7089E-04
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Capitulo VI

Distancia: 20 cm

u Atividade] u u T. de u Atividade | Area
Contagem
Isétopo | Energia | % Gama | (%Gama) | Inicial |{Ativ.Ini.}| T(1/2) {T1/2) {T.C) (T.C) Atual Ligquida
(Kev) {(kBq) (s) (s) {kBq) {cont)
Eu-152 121.78 0.2837 0.00240 398.6 7.992 [420374880|1261124.64 10800 7.3008 143.21 654590
Eu-152 244,68 0.0751 0.00060 309.6 7.982 |420374880|1261124.64 10800 7.3008 143.21 128064
Ba-133 | 276.397 0.071 0.00100 3214 4.821 [332389440)|96392.9376 3600 0.7057 87.79 24355
Ba-133 | 302.85 0.184 0.00221 321.4 4.821 |332389440/96392.9376 35600 0.7057 87.79 57368
Eu-152 344.29 0.26 0.00178 3996 7.992 |420374880(12681124.64 10800 7.3008 143.21 328403
Ba-133 356 0.621 0.00658 3214 4821 [332389440|986392.9376 3600 0.7057 87.7¢ 164558
Ba-133 | 383.84 0.0891 0.00080 3214 4.821 |332389440(98392.9376 3600 0.7057 87.79 22020
Eu-152 | 443,979 0.,03075 0,00018 399.6 7.992 |420374880(1261124.64 10800 7.3008 143.21 29685
Cs-137 661.85 0.9 000532 345.4 3.454 |946080000; 948080 900 0.2309 218.93 69294
Eu-152 778.92 0.13 0.00070 399.6 7.892 1420374880(1281124.64 10800 7.3008 143.21 74288
Eu-1582 857.38 0.042 0.00081 3898 7.992 (420374880|1261124.64 10800 7.3008 143.21 19927
Eu-152 | 984.11 0.145 0.00080 3908 7.992 1420374880|1261124.64 10800 7.3008 143.21 70038
Eu-152 | 1112.07 0.138 0.00060 3998 7.992 |420374880(1261124.64 10800 7.3008 143.21 58358
Co-80 1173.24 0.999 0.00080 418.7 4187 |[166226256)|33245.2512 3600 0.1304 31,28 34212
Co-80 1332.5 1 0.00009 | 4187 4,187 |166226256(33245.2512 3600 0.1304 31.25 30755
Eu-162 1408 0.208 0.00091 3996 7.892 420374880 1261124.64 10800 7.3008 143.21 72102
Mn-56 1810.7 0.272 0.00000 | 1420.41 9252 3000.00 1420.41 | 1.27E+04
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Capitulo Vif

u u u 1 u u u u u u
(Area | L Efic.(Area . i ! ] . L
La) Eficiéncia (Eficiéncia) La) Efic.(Ativ. Ini.)) Efic.{Tempo Efic.(T1/2) | Efic.{T.C.) Efic.(%Gama)! (Eficiéncia)

Decaimento)

1047.34 | 0.00149 | 3.28224FE-05 | 2.3869E-068 | 2.9836E-05 6.1352E-08 4 5926E-06 | 1.0085E-06 | 1.2621E-05 | 3.2822E-05
§67.29 | 0.00109 | 2.41227E-05 | 4.8839E-06 | 2.1706E-05 4 4634E-08 3.3411E-06 | 7.3368E-07 | 8.6706E-08 { 2.4123E-05
272.78 | 0.00109 | 2.54322E-05 [ 1.2167E-05 | 1.6282E-05 5.6456E-08 4.0852E-07 | 2.1279E-07 | 1.5287E-05 | 2.5432E-05
332,73 | 0.00099 | 1.98021E-05 | 5.7221E-06 | 1.4799E-05 5.1313E-08 | 3.7131E-07 | 1.9341E-07 | 1.1841E-05 | 1.9802E-05
689.85 | 0.00082 | 1.75193E-05 | 1.7150E-06 | 1.6333E-05 3.3586E-08 | 2.5141E-06 | 5.5206E-07 | 5.5304E-06 | 1.7519E-05
427.85 | 0.00084 | 1.58694E-05 | 2.1801E-06 | 1.2578E-05 4.3612E-08 3.1558E-07 | 1.6438E-07 | 9.4214E-06 | 1.5860E-05
154.14 | 0.00078 | 1.51633E-05 | 5.4741E-06 | 1.1730E-08 40874E-08 | 2.9432E-07 | 1.5331E-07 | 7.8898E-06 | 1.5163E-05
350.28 | 0.00062 | 1.50634E-05 | 7.3651E-06 | 1.2483E-05 2.5669E-08 1.9215E-06 | 4.2194E-07 | 3.5006E-06 1.6063E-05
270.25 | 0.00039 | 4.79236E-06 | 1.5240E-06 | 3.9076E-06 7.1405E-09 1.7817E-07 | 1.0023E-07 | 2.3094E-068 | 4.7924E-06
3684.01 | 0.00037 | 7.95111E-06 | 1.8104E-08 | 7.3895E-08 1.5195E-08 1.1374E-06 | 2.4976E-07 | 1.9955E-06 7.9511E-06
223.18 ( 0.00031 { 8.36394E-06 | 3.4357E-06 | 6.1352E-08 1.2616E-08 9.4436E-07 | 20737E-07 | 4.4244E-06 | 8.3839E-08
343.18 | 0.00031 | 6.63051E-06 | 1.5302E-06 | 6.2458E-06 1.2843E-08 9.6139E-07 | 2.4111E-07 | 1.2816E-06 | 6.6305E-08
291.7¢ | 0.00028 | 5.91485E-06 | 1.3872E-06 | 5.548BE-06 1.1410E-08 | 8.5409E-07 | 1.8755E-07 | 1.2277E-06 | 5,9148E-06
212.11 | 0.00030 | 3.58986E-06 | 1.8873E-06 | 3.0440E-08 3.1659E-08 1.8799E-07 | 1.1026E-08 | 1.8264E-07 | 3.5899E-06
178.38 | 0.00027 | 3.16361E-06 | 1.5855E-08 | 2.7337E-06 2.8431E-08 1.4188E-07 | 9.0020E-09 | 2.4603E-08 | 3.1636E-08
273.99 | 0.00022 | 4.71995E-06 | 8.5168E-07 | 4.4825E-08 9.2173E-09 6.8997E-07 | 1.5151E-07 | 9.8010E-07 | 4.7200E-08

0.00 0.00016 | 0.000293034 | Q.Q000E+Q0 | 0.0000E+00 2.9303E-04 0.0000E+00 | 0.0000E+00 | 0.0000E+00 | 2 9303E-04
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Capitulo Vi

Distancia: 29 cm

u Atividade u u o o:t:;em u Atividade Area
Isotopo | Energia | % Gama [{%Gama)| Inicial (Ativ.Ini)| T{1/2) (T1/2) (T.C.) (T.C.) Atual Liquida
(Kev) (kBq} (s) {s) (kBa} {cont)
Am-241 59,537 0.359 0.00299 393.5 3,935 | 1.365E+10 17200512 1000 0.1010 381.26 97635
Eu-152 121.78 0.2837 | 0.00240 399.6 7.992 420374880 | 1261124.64 53701 36.3019 143.21 1932636
Eu-152 244 69 0.0751 {.00060 3906 7.902 | 420374880 126112464 §3701 36.3019 143.21 357600
Ba-133 | 276.397 0.071 0.00100 3214 4.821 | 332389440 | 96392.9376 18000 3.5280 87.79 64047
Ba-133 302,85 0.184 0.00221 3214 4,821 | 332389440 ( 96392.9376 18000 3.5280 87.79 148002
Eu-152 344,29 0.26 0.00176 399.6 7.992 |420374880 | 1261124.64 83701 36.3019 143.21 935121
Ba-133 356 0.621 0.00698 3214 4821 | 332389440 | 963929376 18000 3.5280 87.7¢ 434816
Ba-133 383.84 0.0891 0.00080 321.4 4.821 | 332389440 | 96392.8376 18000 3.5280 87.79 56088
Eu-182 | 443,979 0.03075 | 0.00018 3006 7.992 | 420374880 | 1261124.64 5371 36.3019 143.21 86816
Cs-137 661.85 0.9 0.00532 3454 3.454 | 948080000 946080 1500 0.3843 218.93 66320
Eu-1582 778.92 0.13 0.00070 399.8 7.992 | 420374880 | 1261124.64 53701 36.3019 143.21 213311
Eu-152 867.38 0.042 0.00061 399.6 7.982 | 420374880 | 126112464 53701 36.3019 143.21 58536
Eu-152 964,11 0.145 0.00060 3806 7.992 | 420374880 | 1261124.84 53701 36.3019 143.21 200553
Eu-182 | 1112.07 0.138 0.00060 3096 7.892 | 420374880 1261124.64 53701 36.3019 143.21 167693
Co-60 1173.24 0.999 0.00060 418.7 4187 | 166228256 | 33245.2512 10800 0.3891 31.25 54618
Co-80 1332.5 1 0.00009 418.7 4187 166226256 | 33245.2512 10800 0.3891 31.25 48475
Eu-152 1408 0.208 0.00091 3996 7.992 | 420374880 1261124.64 53701 36.3019 143.21 207795
Mn-56 1810.7 0.272 0.00000 | 6438.01 9252 300110 6438.01 1.00E+04
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Capitulo Vil

u u u u u b u u u

(Area | o Efic.(Area | = . ] ] o

La) Eficiéncial (Eficiéncia) La) Efic.(Ativ. Ini.) Efic.(Tempo Efic.(T1/2) | Efic.(T.C.) |[Efic.{%Gama) (Eficiéncia)
Decaimento)

351.49 | 0.00071 | 9.63419E-06 | 2.5680E-06 | 7.1333E-06 9.0337E-10 2.8402E-08 | 7.2072E-08 | 5.9442E-06 | 9.6342E-06
3092.22 | 0.00089 | 1.94891E-05 | 1.4173E-06 | 1.7716E-05 3.6429E-08 2.7269E-06 | 5.9881E-07 | 7.4939E-06 | 1.9489E-056
1609.20 | 0.00062 | 1.37618E-05 | 2.7862E-068 | 1.2383E-05 2.5463E-08 1.9061E-06 | 4.1856E-07 | 4.9465E-06 | 1.3762E-05

717.33 | 0.00057 | 1.3376E-05 | 6.3939E-06 | 8.5632E-06 2.9693E-08 2.1486E-07 | 1.1188E-07 | 8.0403E-06 | 1.3376E-05

858.41 | 0.00051 | 1.02174E-05 | 2.9525E-06 | 7.6357E-06 2.6476E-08 1.8158E-07 | 9.9774E-08 | 6.1096E-06 | 1.0217E-05
1863.75 | 0.00047 | 1.00327E-05 | 9.8211E-07 | 9.3535E-06 1.9233E-08 1.4397€E-06 | 3.1615E-07 | 3.1671E-06 | 1.0033E-05
1130.52 | 0.00044 | 8.38642E-06 | 1.1521E-06 | 6.6468E-06 2.3047E-08 1.6677E-07 | 8.6852E-08 | 4.9789E-06 | 8.3864E-06

406.62 | 0.00041 | 8.00003E-06 | 2.8881E-06 | 6.1888E-06 2.1459E-08 1.5528E-07 | 8.0668E-08 | 4.1626E-06 | 8.0000E-06
1024.43 | 0.00037 | 8.85985E-06 | 4.3320E-06 | 7.3423E-06 1.5098E-08 1.1302E-06 | 2.4817E-07 | 2.1172E-06 | B.859%E-06

258.65 | 0.00022 | 2.75201E-06 | 8.7513E-07 | 2.2439E-06 4.1004E-09 1.0231E-07 | 5.7485E-08 | 1.3262E-06 | 2.7520E-08
104522 | 0.00021 | 4.5916E-06 | 1.0455E-06 | 4.2673E-06 8.7747E-09 6.5683E-07 | 1.4423E-07 | 1.1524E-06 | 4.5916E-06
656.16 | 0.00018 | 4.94543E-06 | 2.0315E-06 | 3.6276E-06 7.4584E-09 5.5838E-07 | 1.2261E-07 | 2.6161E-06 | 4.9454E-06

982.71 } 0.00018 | 3.81853E-06 | 8.8126E-07 | 3.5970E-06 7.3964E-09 5.5366E-07 | 1.2158E-07 | 7.3810E-07 | 3.8185E-06

838.47 | 0.00016 | 3.41821E-06 | 8.0167E-07 | 3.2067E-06 6.5938E-09 4.9358E-07 | 1.0839E-07 | 7.0948E-07 | 3.4182E-06
338.63 | 0.00016 | 1.91035E-06 | 1.0043E-06 | 1.6199E-06 1.6847E-08 8.4074E-08 | 5.8355E-09 | 9.7192E-08 | 1.9104E-06
281.16 | 0.00014 | 1.86213E-06 | 8.3302E-07 | 1.4362E-06 1.4937E-08 7.4543E-08 | 5.1740E-09 | 1.2926E-08 | 1.6621E-06

789.62 | 0.00013 | 2.73569E-06 | 4.9363E-07 | 2.5981E-08 5.3423E-09 3.9991E-07 | 8.7815E-08 | 5.6807E-07 | 2.7357E-06

0.00 | 0.00009 | 0.000169794 | 0.0000E+C0 | 0.COQOE+00 1.6979E-04 | 0.0000E+00Q | 0.0000E+00 { 0.0000E+00 | 1.6979E-04

149



Capitulo Vil

Curvas de Eficiéncia - Detector HPGe

Ln{Eficiéncia)

-7.5 - * 10 cm |

m20 cm"'
85 | A29cm

Ln{Energia)

Ln(Ef-10cm) = -0,0425*Ln(Ene)” + 1,1108*Ln(Ene)° - 10,8001*Ln(Ene)? + 45,4708*Ln(Ene) - 74,8998

R2 = 0,995168

Ln(Ef-20cm) = -0,0304*Ln(ENE)* + 0,8141*Ln(ENE)® - 8,1502*Ln(EnE)? + 35,2253*Ln(Ene) - 61,6180
R2 = 0,9852

Ln(Ef-29cm) = -0,0469*Ln(Ene)* + 1,1969*Ln(Ene)’ - 11,4155*Ln(Ene)® + 47,3613*Ln(Ene) - 78,7617
R2 = 0,0946
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Captulo Vi

PLANILHA DE CALCULO DOS PARAMETROS NA MESA: TERCEIRA EXPERIENCIA (MESA PARADA)

Irradiacéo: Tempo 4:00h Materiais:
Poténcia: 100kW Massa de Lu: 40 Ug
Contagem: Tempo: 10800 s Massa de Au: 6 Ug.
Geometria: 20 cm Massa de Zr : 600 mg
]
Posigio | Isotopo Energia Area TC.|TR | TD. | Lamhda | S | D | C W Tesp | Efic.
(keV} _{cont) st i (s} | (s} _{g}

Lu-177 208.36 140952  |10800(10988.5|327562|1.19553E-06|0.016(0.67610.993(4.00E-05(3.05E+07)0.001359

Au-198 411.8 177671 10800]10988.5/327582)2,97682E-06]0.039]0.377)0.984!6.00E-06,1.88E+08/0.000710

1 Zr-85 724.2 75067 10800|10988.5(327562) 1.25E-07 [0.002|0.96010.999|6.00E-01|7.18E+03|0.000414
Zr-97 743,32 173458  ]10800/10988.5{327562] 1.15E-05 [0.141/0.023/0.939/6.00E-01/8.60E+03)0.000406

Zr-95 756.73 83975 10800|10988.5327562! 1.25E-07 |0.002/0.960{0.999|6.00E-018.99E-+03/0.000401

Lu-177 208.36 143807  |10800|10981.2|345978|1.19553E-06|0.01610.661/|0.993/4.00E-05(3.18E+07|0.001358

Au-198 411.8 178934  110800(10981.2/345978/2.97682E-06/0.039)0.357,0.984/6.00E-06{2.01£+08/0.000710

6 Zr-95 724.2 77245 10800(|10981.2/345978| 1.25E-07 |0.002|0.958)0.999{6.00E-01|7.41E+03|0.000414
Zr-97 743.32 153147  [10800|10981.2|345978| 1.15E-05 |0.141;0.019|0.939|6.00E-01|9.39E+03/0.000406

Zr-85 756,73 95910 10803I 10881.2(345978| 1.25E-07 0.002/0.958{0.899|6.00E-01|9.20E+03/0,000401

Lu-177 208.38 143478  |10800|10974.4|359808|1.19553E-06/0.016/0.650/0.993|4,00E-05|3.23E+07(0.001359

Au-198 411.8 173199  {10800|10974.4(359808(2,97682E-0610.039/0.343/0.984|6.00E-06;2.03E+080.000710

11 Zr-95 724.2 79393 10800({10974.4(359808| 1.25E-07 |0.002!0.956|0.999:6.00E-01(7.64E+03|0.000414
Zr-87 743,32 140288  [10800|10974.4/359808| 1.15E-05 |0.141 0.016,0.939 6.00E-01|1.01E+04;0.000408

Zr-95 756.73 98778 10800{10974.4(359808| 1.25E-07 (0.002 0.956|0.999|6.00E-01 9.50E+03|0.000401
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Capltulo V!

Ko sigma 0 lo Er alfa Qo | Qofalfa) | lofalfa) S0 s0 (alfa) a b eq numf | denf
- 2.10E-21 - 0 1.67000 { 1.77781
1 9.87E-23 | 1.55E-21| 6 15.71| 14.81964 | 1.55E-21 | 17.24282 | 16.25961
9.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 | 0.029 | 5.056 | 3.84587 | 2.68E-25( 5.21431 3.87681 1.1284 | 1.1940 ; -3.29E-04 | 19.60 | 0.8423
1.30E-05 | 2.13E-26 | 5.28E-24 | 338 248 | 203.62562 | 5.28E-24 | 279.35371 | 229.30408
1.15E-04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 5.06 | 3.84567 {2.68E-25| 521431 3.87681
- 2.10E-21 - 0 1.87000 1.75158
1 9.87E-23 | 1.55E-21 ] 16,711 15.02637 | 1.55E-21 | 17.24282 | 16.48805
9.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 | 0.035 [ 505 | 410066 |2.68E-25| 5.21431 4.159T1 1.1262 | 1.1882 | -6.24E-05 | 20.21 | 0.9061
1.30E-05 | 2.13E-26 | 5.28E-24 | 338 248 | 213,39009 | 5.28E-24 | 278.35371 | 240.31829
1.15E-04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 5,05 410066 |2.68E-25 5.21431 4.15971
- 2.10E-21 0 1.67000 1.69191
1 9.87E-23 | 1.55E-21 <] 15.71( 15.52005 | 1.55E-21 | 17.24282 | 17.03320
9.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 | 0.039 | 5,05 | 4.76912 | 2.68E-25| 5.21431 400208 | 1.1206 | 1.1748 | -9,.98E-05 | 22.15 | 0.9479
1.30E-05 | 2.13E-26 | 5.28E-24 | 338 248 | 238.01996 | 5.28E-24 | 279.35371 ; 268.09718
1.15E-04 | 5,30E-26 | 2.87E-25 | 6260 505 | 476912 | 268E-25| 521431 | 490208

154



Capftuio VIf

Fluxo Fluxo
f RCd PM % gama ab. R térmico epitérmico Indice R2 relagdo | glu
(a) Isotopica (nem?s’) | (nem?s?) | Espectral

174.97 0.11 0.0259 2.29033E-09 6.57E+35]1.00E+00
196.97 0.9556 1 9.08937E-11 §,55E+35(1.1BE+00

23.27 | 2.67 91.22 0.442 1.74E-01 | 3.41831E-14 5.50E+11 2.36E+10 0.0374 |3.88E+35|1.69E+00| 1.8374
91.22 0.979 0.028 1.17058E-13 3.31E+36( 1.98E-01
91.22 0.548 0.1738 3.56992E-14 4.05E+35(1.62E+00
174.97 0.11 0.0259 2.39032E-09 6.85E+35| 9,58E-01
196.97 0.9556 1 9.67615E-11 $.90E+35|1.11E+00

2231 | 248 | 91.22 0.442 1.74E-01 | 3.52796E-14 5.76E+11 2.58E+10 0.0390 [4.01E+35[1.64E+00] 1.7314
91.22 0.979 0.028 1.27812E-13 3.61E+36(1.82E-01
01.22 0.548 0.1738 3.654275-14 4 15E+35(1.58E+00
174.97 0.1 0.0259 2.4281E-09 6.95E+35)9.44E-01
196.87 0.9556 1 9.76561E-11 5.96E+35/1.10E+00

23,37 | 251 | 91.22 0.442 1.74E-01 | 3.6346E-14 5.92E+11 2.53E+10 0.0373 |4.13E+35[1.50E+00| 1.7375
91.22 0.979 0.028 1.37347E-13 3.88E+36| 1.69E-01
91.22 0.548 0.1738 | 3.77233E-14 4.28E+35(1.53E+00
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Capitulo Vil

Posigéio | Isotopo | Energia Area |[T.C.|T.R.| TD. Lambda $ D c W Tesp Eff
(keV}) fcont) | (s) | (s) (s) {9)
Lu-177 | 208.36 139468 [10800[10955.4| 371527 [1.19553E-06] 0.016 0.641 0.993 |4.00E-05( 3.19E+07 | 0.001359
Au-198 411.8 159200 |10800[t0955.5 371527 [2.97682E-06 0.039 0.331 0.984 |6.00E-06] 1.93E+08 | 0.000710
16 Zr-95 724.2 77365 10800[10955.6 371527 | 1.25E-07 | 0.002 0.955 0.999 |6.00E-01] 7.47E+03 | 0.000414
Zr-97 743.32 109782 110800/10956.7| 371527 | 1.15E-05 | 0.141 0.014 0.940 |6.00E-01} 9.05E+03 | 0.000406
2r-9% 756.73 96606  {108001109565.8 371527 | 1.25E-07 | 0.002 0.955 0.999 |6.00E-01| 9.32E+03 | 0.000401
Lu-177 | 208.36 131046 [10800110922.4| 422435 |1.19553E-06] 0.016 0.603 0.993 [4.00E-05| 3.20E+07 | 0.001359
Au-198 411.8 137229 |10800110922.5( 422435 [2.97682E-06 0.039 0.284 0.984 [6.00E-06( 1.94E+08 | 0.000710
21 2r-95 724.2 76751 [10800[10922.6) 422435 | 1.25E-07 | 0.002 0.948 0,999 |6.00E-01] 7.48E+03 | 0.000414
Zr-97 743.32 58387  [10800[10922.7| 422435 | 1.15E-05 | 0.141 0.008 0.940 |6.00E-01| 8.67E+03 | 0.000406
Zr-95 756.73 95172 [10800/10922.8| 422435 | 1.25E-07 | 0.002 0.948 0,999 |6.00E-01] 9.27E+03 | 0.000401
Lu-177 |  208.36 137192 {10800[10921.2 433417 1.19553E-06  0.016 0.596 0.894 |4.00E-05| 3.39E+07 | 0.001359
Au-198 4118 137284  10800/10921.3 433417 [2.97682E-06) 0.039 0.275 0.984 [6.00E-06( 2.01E+08 | 0.000710
26 Zr-95 724.2 78490  |[10800/10921.4| 433417 | 1.25€-07 | 0.002 0.947 0.999 i6.00E-01| 7.66E+03 | 0.000414
2r-97 743.32 54733 [10800110921.5 433417 | 1.15E-05 | 0.141 0.007 0.940 |6.00E-01} 9.22E+03 | 0.000406
Zr-95 756.73 97283  |10800110921.6| 433417 | 1.25E-07 | 0.002 0.947 0.999 |6.00E-01] 9.49E+03 | 0.000401
Lu-177_ | 208.36 488144 43520 43925 | 458264 [1.19553E-06( 0.016 0.578 0.974 |4.00E-05| 3.15E+07 | 0.001359
Au-198 411.8 482758 43520] 43925 | 458264 [2.97682E-06( 0.039 0.256 0.937 |6.00E-06| 1.98E+08 | 0.000710
31 Zr-05 724.2 309918 |43520| 43925 | 458264 | 1.25E-07 | 0.002 0.944 0.997 [6.00E-01| 7.56E+03 | 0.000414
Zr-97 743.32 134488  [43520f 43925 | 458264 | 1.15E-05 | 0.141 0.005 0.785 [6.00E-01| 8.98E+03 | 0.000406
Zr-95 756.73 388501 |43520| 43925 | 458264 | 1.25E-07 | 0,002 0.944 0.997 [6.00E-01} 9.47E+03 | 0.000401
Lu-177 | 208.36 124883 [11201] 11296 | 502301 11.19553E-06] 0.016 0.549 0.993 |4.00E-05] 3.24E+07 | 0.001359
Au-198 411.8 110090 [11201 11206 | 502301 [2.97682E-06, 0.038 0.224 0.983 |6.00E-08| 1,91E+08 | 0.000710
36 Zr-95 724.2 76600  [11201|.11296 | 502301 | 1.25E-07 | 0,002 0.939 0.999 |6.00E-01| 7.20E+03 | 0.000414
Zr-97 743.32 23927 11201 11296 | 502301 | 1.15E-05 | 0.141 0.003 0.938 |6.00E-01| 8,63E+03 | 0.000406
Zr-95 756.73 95980 11296 | 502301 | 1.25E-07 | 0.002 0.939 0.999 |6.00E-01] 9.13E+03 | 0.000401
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Capitulo Vil

Ko sigma 0 lo Er | alfa Qo Qofalfa) | lo{alfa) SO so (alfa) a b eq Fnumf den f
- 2.10E-21 - 0 167000 | 1.68892
Eg_ A 9.87E-23 1 1.55E-21 | 6 18.71 15.54564 | 1.55E-21 [ 17.24282 | 17.06145
9.34E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 |6260) 0.029 5.05 4.80616 [ 2.68E-25 | 521431 494326 | 1.1335 | 1.1879 | -1.55E-04 | 22.70 | 0.8567
'_1; -05 | 2.13E-26 | 5.28E-24 | 338 248 239.34791| 5.28E-24 | 279.35371 | 269.59497
"j" -04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 5.05 480616 | 268E-25 | 5.21431 4,94326
- 2.10E-21 - 0 1.67000 | 1.72981
1 9.87E-23 | 1.65E-21 | 6 15.71 15.20260 | 1.55E-21 | 17.24282 | 16.68271
9.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87&-25 |6260, 0,038 5.05 4.32840 | 2.68E-25 | 5.21431 4.41363 | 1.1393 | 1.1992 |-7.11E-06 | 21.33 | 0.8208
1 1.30E-05 | 2.13E-28 | 5.28E-24 | 338 248 221.96873| 5.28E-24 | 279.35371 | 249.99302
1.15E-04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 |6260 5.05 4.32940 | 2.68E-25 | 5.21431 4.41363
- 2.10E-21 - 0 1.67000 1.72639
1 9.87E-23 | 1.65E-21 | 6 15.71 15.23067 | 1.65E-21 | 17.24282 | 16.71371
| 9.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 | 6260 0.039 5.05 4.36684 ) 268E-25 | 5.21431 445519 | 11333 | 1.1925 | -4.39E-06 1 21.29 ; 0.8575
1.30E-05 | 2.13E-26 | 5.28E-24 | 338 248 223.35693| 5.28E-24 | 279.35371 | 251.55877
) 1.15E-04 | 6.30E-26 | 2.87E-25 16260 5.05 4.36684 | 268E-25 | 5.21431 4.45519
- 2.10E-21 - 0 167000 | 1.72220
1 9.87E-23 | 1.65E-21 | 6 18.71 16.26523 | 1.65E-21 | 17.24282 | 16.75187 |
| 91.32E-05 | 5.30E-26 | 2.87E-25 (6260 0.032 5.08 4.41329 | 2.68E-25 | 5.21431 450678 | 1.1372 | 1.1960 | -2.25E-06 ) 21.55 | 0.8332
| 1.30E-05 | 2.13E-26 | 5.26E-24 | 338 248 225.07395) 6.28E-24 | 279.35371 | 253.49538
 1.16E-04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 [6260 5.05 4.41329 | 2.68E-25 | 5.21431 4.50678
- 2.10E-21 - 0 1.67000 | 1.72310
1 8.87E-23 | 1.65E-21 ;| & 15.71 15.25780 | 1.65E-21 | 17.24282 | 16.74367
| 91.32E-05 [ 6.30E-26 | 2.87E-25 {6260/ 0.031 5.05 4.40327 | 268E-25 | 5.21434 449566 | 1.1377 | 1.1967 | -2.62E-06 | 21.53 | 0.8303
[ 1.30E-05 | 2.13E-26 | 5,28E-24 | 338 248 224.70415| 5.28E-24 | 279.35371 [ 253.0782¢
| 1.15E-04 | 5.30E-26 | 2.87E-25 [8260 5.05 440327 | 268BE-25 | 5.21431 4.49566 1
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Capitulo VI

Fluxo térmico [Fluxo epitérmico|
f |RCd} M(g) [%gama Iso:fln)l;ica R (n.cm?s™) (n.cm™s™) lnd'cfraEfpec’ R2 | relagdo | gLu

174.97 0.11 0.0259 | 2.39569E-09 6.87E+35 9.56E-01
196.97 | 0.9556 1 9.31074E-11 5.68E+35/1.16E+00

2650 ; 2.70 | 91.22 | 0.442 {1.74E-01| 3.55305E-14 5.93E+11 2,24E+10 0.0329 |4.04E+35/1.63E+00| 1.8263
9122 | 0979 | 0.028 | 1.23184E-13 3.48E+36] 1.89E-01
91.22 | 0.548 | 0.1738 | 3.70114E-14 4.20E+351.56E+00
174.97 | 0.11 | 0.0259 | 2.39946E-09 6.88E+35] 9.55E-01
196.97 | 0.9556 1 9.36679E-11 5.72E+351.15E+00

2598 | 2.71 | 91.22 | 0.442 ;1.74E-01| 3.55812E-14 5.92E+11 2.28E+10 0.0336 4.04E+35/1.62E+00] 1.7992
91.22 | 0.979 | 0.028 1.1799E-13 3.33E+36[ 1.97E-01
81.22 | 0.548 | 0.1738 | 3.68061E-14 4.18E+351.57E+00
17497 | 011 | 0.0258 | 2.54847E-09 7.30E+35 9.00E-01
196.97 | 0.9556 1 9.68299E-11 5.91E+351.11E+00

2483 | 2,63 | 91.22 | 0.442 |1.74E-01| 3.64415E-14 6.01E+11 2.42E+10 0.0351 4.14E+351.59E+00] 1.7396
91.22 | 0.979 | 0.028 | 1.25509E-13 3.55E+36 1.85E-01
91.22 | 0.548 | 0.1738 | 3.76785E-14 4.28E+351.53E+00
17497 | 0.11 | 0.0269 | 2.36574E-09 5.78E+35 9.68E-01
198.97 | 0.9556 1 9.56859E-11 _ 5.84E+35 1.12E+00

2586 | 2.69 | 91.22 | 0442 |1.74E-01] 3.5962E-14 6.03E+11 2.33E+10 0.0337 4.08E+351.61E+00| 1.7628
91.22 | 0.979 | 0.028 | 1.22148E-13 3.45E+36] 1.90E-01
91.22 | 0.548 | 0.1738 | 3.76074E-14 4.27E+351.54E+00
174.97 [ 011 | 0.0259 | 2.43304E-09 6.97E+35/ 9.41E-01
196.97 | 0.9556 1 9.22109E-11 5.63E+3811.17E+00C

25.93 | 2,70 | 91.22 | 0.442 |1.74E-01| 3.46835E-14 5.82E+11 2.24E+10 0.0336 [3.94E+35[1.67E+00] 1.8313
81.22 | 0979 | 0.028 | 1.17396E-13 3.32E+36 1.98E-01
91.22 | 0,548 | 0.1738 | 3.62579E-14 4.12E+35{1.59E+00
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Capitulo Vil

Fluxo Fluxo
Alfa a b f Razdo térmico epitérmico Indice glu
decd | (nomZs™) | (n.em?s™) | Espectral
|
0.029 | 1.1284 | 1.1940 | 23.27 2.57 5.50E+11 2.36E+10 0.0374 1.8374
0.035 |[1.1262 | 1.1882 | 22.31 2.48 576E+11 2.58E+10 0.0390 1.7314
| 70039 | 1.1206 | 1.1748 | 23.37 2.51 5.92E+11 2.53E+10 0.0373 1.7375
0029 |[1.1335]1.1879 | 26.50 2.70 5.93E+11 2.24E+10 0.0329 1.8268
0.038 ;1.1383 | 1.1992 | 2598 2.7 5.92E+11 2.28E+10 0.0336 1.7092
0.038 | 1.1333 { 11925 | 2483 263 6.01E+M11 2.42E+10 0.0351 1.7396
0032 [1.1372|1.1960 | 25.86 2.69 6.03E+11 2.33E+10 0.0337 1.7628
0.031 | 1.1377 | 1.1967 | 25.93 2.70 §.82E+11 2.24E+10 0.0336 1.8313
0.034 | 1.1320 | 1.1912 | 24.76 2,62 5.86E+11 2.37E+10 0.0353256 | 1.7832 | Média
0.004 ; 0.0065 | 0.0077 | 1.57 0.09 1.72E+10 1.29E+09 0.002268 | 0.0455 | Desvio
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